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ÉTUDE DES SPECTRES DE VIBRATIONS 
DE MONOCRISTAUX IONIQUES 


Par Mlle Lucrenne COUTURE 


SOMMAIRE. — Ce mémoire comprend l'étude expérimentale et théori- 
que des spectres de Raman d’un certain nombre de cristaux ioniques 
contenant des ions complexes (carbonates : calcite, dolomie, aragonite, 
cérusite ; nitrate : nitre; sulfates : barytine et célestine) [36]. 

Dans certains cas (barytine et célestine), les spectres de deux cristaux 
isomorphes sont très semblables, dans d’autres cas (aragonite et cérusite) 
ils sont très dissemblables. J'ai montré qu’on peut alors expliquer les 
différences des spectres par des différences de structure de ces cristaux. 

Les spectres de vibrations externes des carbonates et des nitrates pré- 
sentent de fortes raies que l’on peut attribuer aux librations des ions CO3. 
Les vibrations des centres de gravité des ions produisent des raies qui 
peuvent, dans certains cas, être très intenses : « vibrations de cisaille- 
ment » de la calcite et de la dolomie, « vibrations de couches » de la 
cérusite. 

A une vibration (simple ou dégénérée) de l’ion à l’état libre correspond 
un « ensemble » de vibrations du cristal. L'étude des types de symétrie, 
des séparations de fréquence, et des intensités relatives des raies d’un 
même ensemble révèle en général l’abaissement de symétrie de l’ion à la 
symétrie propre qu’il possède dans le cristal ; elle montre de plus que la 
cessation de dégénérescence d’une vibration d’un ion produit des sépara- 
tions de fréquence plus grandes que les couplages différents d’une même 
vibration simple entre les divers ions de la maille, et que, en général, 
les vibrations dégénérées de valence des ions complexes sont beaucoup plus 
perturbées que les vibrations de déformation. 


INTRODUCTION 


4. Généralités. — La théorie de la diffusion de Raman par les molé- 
cules et les cristaux, développée en particulier par G. Placzek [28] et 
J. Cabannes [6], conduit à des prévisions précises qui permettent 
l'interprétation des résultats expérimentaux. 
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Dans le cas d’un monocristal, les spectres de Raman et les spectres 
infrarouges varient avec l'orientation donnée au cristal, ce qui permet 
d'obtenir un grand nombre de renseignements sur ses vibrations 
propres. 

Je me suis proposée l'étude, par l'effet Raman, de monocristaux du 
type ionique possédant des ions complexes : carbonates, nitrates et 
sulfates. 

Pour tous les cristaux étudiés, j’ai repris l'interprétation des résul- 
tats expérimentaux des spectres infrarouges qui avaient été obtenus 
généralement avant le développement de la théorie des vibrations 
dans les cristaux. 


2. Spectres de vibration des cristaux. — Pour pouvoir être déve- 
loppée, l'étude théorique des vibrations d’un monocristal doit être 
basée sur la structure de ce cristal, déterminée par l'étude aux 
rayons X. 

Dans le cas où le cristal contient des ions complexes, tels que CO:, 
les éléments de symétrie de la maille se séparent, relativement aux 
ions complexes, en éléments de symétrie de V’ion, qui déterminent la 
symétrie propre de l'ion dans le cristal, et en éléments desymétrie qui 
font se correspondre entre eux les différents ions de la maille. En géné- 
ral, la symétrie propre d’un ion complexe à l’intérieur d’un cristal est 
inférieure à celle que cet ion possède à l’état libre, Cet abaissement de 
symétrie est dû à l'entourage de l’ion dans le cristal, La déformation 
qui doit en résulter est en général trop faible pour être mise en évi- 
dence par l'étude aux rayons X. En effet, les atomes d’un ion complexe 
étant étroitement groupés, la précision que l’on obtient dans la 
détermination de leurs distances relatives n’est pas très bonne. Nous 
verrons que la perturbation des ions par l'entourage cristallin peut, 
au contraire, être mise nettement en évidence par l'étude des vibra- 
tions des cristaux. 

Pour l’étude des vibrations propres des molécules et des cristaux, 
de leur symétrie, et pour la théorie des spectres de Raman et infra- 
rouges, je renvoie le lecteur à l’ouvrage généralde J. P. Mathieu [22]. 

Les considérations générales fondées sur la symétrie sont absolues. 
Mais elles re conduisent qu’à des prévisions globales pour l’ensemble 
du spectre. D'autre part ces prévisions sont les mêmes pour des cris- 
taux tels que l'aragonite et la cérusite qui possèdent la même symé- 
trie (mêmes éléments de symétrie et même symétrie propre des ions). 
Or les spectres de Raman de ces deux cristaux sont nettement diffé- 
rents l’un de l’autre. 

Heureusement, certaines règles, qui n’ont pas la certitude des règles 
de symétrie, ont pu être dégagées par l'étude expérimentale des spec- 
tres de vibration. Elles portent en général sur la grandeur des fré- 
quences et des intensités des raies de ces spectres. Certaines de ces 


ÉTUDE DES SPECTRES DE VIBRATIONS DE MONOCRISTAUX IONIQUES 7 


règles sont déjà connues et je rappellerai celles dont je me servirai 
couramment; d’autres ont pu être mises au point dans ce travail. 

La plupart des règles appliquées aux cristaux possédant des ions 
complexes proviennent de ce que l'ion complexe garde une grande 
individualité dans le cristal. La conséquence la plus immédiate est la 
séparation des vibrations du cristal en deux ensembles, vibrations 
externes et vibrations internes dont les fréquences sont d’ordre de 
grandeur différent. 

Cette séparation est due au fait que les forces unissant les atomes 
à l'intérieur d’un ion complexe ou d’une molécule, qui sont des for- 
ces de liaison homopolaire, sont d’un ordre de grandeur plus élevé 
que celui des forces unissant entre eux les différents ions ou les diffé- 
rentes molécules, et qui assurent la cohésion du cristal. 

Dans les vibrations externes, les forces de liaison internes n’entrent 
pas en jeu en première approximation. Dans les vibrations internes 
les forces de liaison externes n’interviennent que dans le couplage des 
vibrations des différents ions de la maille. Elles interviennent comme 
forces perturbatrices sur les vibrations internes de chacun des ions. 

Cette séparation en vibrations externes et vibrations internes est 
tout à fait générale dans les cristaux ioniques ou moléculaires. Mais 
1l existe à l’intérieur de ces deux ensembles d’autres subdivisions, 
d’autant plus nettes que les ions ou les molécules de la maille ontune 
individualité plus marquée et une indépendance plus grande. 


3. Vibrations externes. — Les vibrations externes peuvent se sépa- 
rer en deux ensembles : 

Dans le premier ensemble, le centre de gravité des ions reste immo- 
bile, les vibrations se réduisent alors à des dibrations couplées des 
ions complexes ou des molécules. 

Dans le second ensemble, l'orientation des ions complexes reste 
fixe, leur centre de gravité se déplace, ainsi que celui des ions simples 
de la maille. Nous appellerons ces dernières vibrations, comme le fait 
A. Rousset [30], vibrations des centres de gravité. 

Librations. — La théorie de l'effet Raman des librations des ions 
dans les cristaux a été développée par A. Kastler et A. Rousset [19] 
dans le cas des cristaux formés de molécules organiques. 

Les axes de libration sont parfois fixés par les conditions de symé- 
trie, mais ils ne le sont pas toujours (en particulier quand aucun élé- 
ment de symétrie ne passe par le centre de gravité de l'ion ou de la 
molécule). A. Kastler et A. Rousset ont montré qu'on pouvait suppo- 
ser que les librations se faisaient autour des axes principaux d'inertie 
de l'ion. Les cas étudiés par eux sont des cas où les forces de couplage 
sont particulièrement faibles. | 

Les vibrations de l’ensemble de la maille, composées de librations 
des molécules, sont obtenues et dénombrées en couplant de toutes les 


8 LUCIENNE COUTURE 


façons compatibles avec la symétrie chacune des librations des molé- 
cules. ] 

Dans les librations des molécules, l’ellipsoïde de polarisabilité, lié 
à la molécule, exécute des librations ; il en résulte, si la molécule est 
fortement anisotrope, une diffusion de Raman intense. 

On obtient, par le calcul, les intensités relatives et les polarisa- 
tions de toutes les raies de Raman provenant de librations des molé- 
cules en fonction des polarisabilités principales des molécules et des 
paramètres définissant leur position dans la maille. 

Vibrations des centres de gravité. — Le dénombrement et le clas- 
sement des vibrations des centres de gravité se font en attribuant à 
chacun des ions de la maille trois degrés de liberté seulement, ceux 
de son centre de gravité. Les translations faisant partie des mouve- 
ments des centres de gravité, le nombre des vibrations est égal à 
3n—3, n étant le nombre d'ions — simples ou complexes — de la 
maille. 

Ces vibrations sont actives en effet Raman, sauf dans le cas où la 
symétrie l’interdit. Cependant les variations de polarisabilité au cours 
de ces vibrations ne sont dues qu'aux variations des influences réci- 
proques des ions ou des molécules les uns sur les autres, au cours 
des vibrations. On conçoit que ces variations soient d'autant plus 
faibles que les molécules sont plus indépendantes les unes desautres, 
c’est-à-dire les forces de couplage plus lâches. 

C'est pour cette raison que ces vibrations, bien qu’elles soient per- 
mises en effet Raman, n'apparaissent pas dans le cas des cristaux 
organiques. 


4. Vibrations internes. — Les vibrations internes d'un cristal se 
séparent en ensembles que je désignerai par Ei, dont les vibrations 
ont des fréquences voisines de la fréquence »; de l'ion libre. En effet, 
une vibration interne du cristal provient d’un couplage d’une même 
vibration interne de chacun des ions de la maille. Cette vibration 
interne des ions est assez peu perturbée par l'entourage cristallin et 
les forces de couplage ; sa fréquence est donc voisine de ce qu’elle 
était dans la vibration correspondante de l'ion libre. 

Quand on connaît la symétrie des différentes vibrations de fré- 
quence v,; de l'ion libre, le dénombrement et le classement des vibra- 
tions internes du cristal peuvent se faire à l’intérieur de chacun des 
ensembles E;, ce qui simplifie beaucoup le travail d'interprétation. 

Pour faire le classement des vibrations d’un ensemble E;, on part de 
la vibration de fréquence »; de l'ion libre, dont on connaît Le type de 
symétrie et que nous supposerons d’abord non dégénérée. On en 
déduit la symétrie de la vibration correspondante de l'ion dans le 
cristal relativement aux éléments de symétrie de cet ion. Les diffé- 
rents couplages de cette vibration entre les ions de la maille sont 
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déterminés par la symétrie des vibrations de l’ensemble de la maille 
relativement aux éléments de symétrie du cristal extérieurs aux ions 
complexes. 

Si la vibration de fréquence v, est d fois dégénérée, elle peut être 
représentée par un ensemble de d coordonnées normales Dada t-ee 
Ga; ou par tout ensemble qui se déduit du précédent par une trans- 
formation orthogonale. L'abaissement de symétrie subi par l’ion dans 
le cristal peut faire cesser partiellement ou totalement la dégénéres- 
cence, et l’ensemble des d coordonnées normales se sépare en sous- 
ensembles, correspondant à des vibrations de symétrie différente. On 
cou ple séparément ces différentes vibrations provenantde la cessation 
de dégénérescence, pour trouver toutes les vibrations de la maille 
appartenant à l’ensemble E,. 

On peut de plus calculer les intensités et les polarisations des raies 
de vibration interne à l'approximation d’ordre zéro. Cette approxima- 
tion correspond à l’hypothèse de forces de perturbation infiniment 
petites ; on suppose donc que les vibrations de l’ion et les variations 
de la polarisabilité au rythme de ces vibrations restent dans le cristal 
ce qu'elles étaient dans l’ion libre. C’est la méthode emplovée par 
J. Cabannes et R. Aynard [11] pour l’étude, par l'effet Raman, de 
l’eau de cristallisation du gypse. 

Soit [T] le tenseur relatif à une vibration simple v; de l'ion libre; 
on suppose que le tenseur relatif à la vibration correspondante de 
l'ion dans le cristal est le même tenseur [T|. Lestenseurs relatifs aux 
autres ions de la maille se déduisent du tenseur [T] par symétrie. Le 
tenseur relatif à une vibration de l’ensemble de la maille est la 
somme des tenseurs relatifs aux différents ions de la maille. Pour 
faire cette somme, il faut tenir compte des différences de phase qui 
existent entre les vibrations des ions de la maille et qui dépendent 
du mode de couplage des ions dans la vibration d'ensemble de la 
maille. On obtient ainsi lestenseurs relatifs aux différentes vibrations 
de l’ensemble E;, desquels on déduit par la méthode habituelle les 
valeurs des intensités des raies de Raman. Ces intensités se trouvent 
alors exprimées en fonction des coefficients du tenseur [T] et des para- 
mètres définissant la position des ions dans le cristal. 

Une étude théorique, faite en collaboration avecJ. P. Mathieu [13}, 
sur les règles de sélection des vibrations dégénérées, permet d’éten- 
dre ces résultats au cas où la vibration y; est dégénérée dans l'ion 
libre et subit une cessation de dégénérescence dans le cristal. Dans 
cette étude, nous avons attribué un tenseur de polarisabilité dérivé à 
chacune des coordonnées normales de la vibration dégénérée, ce qui 
permet d'attribuer un tenseur à chacune des vibrations provenant de 
la cessation de dégénérescence. On procède alors comme nous l'avons 
indiqué ci-dessus, à partir de chacune de ces vibrations. 

Comme les différents tenseurs relatifs aux différentes coordonnées 
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normales de la vibration dégénérée de fréquence »; présentent entre 
eux des relations, on trouve des relations entre les différents tenseurs 
des vibrations de l’ensemble E;, ce qui fournit des valeurs relatives 
pour les intensités de toutes les raies de Raman de cet ensemble. 
Dans certains cas, nous indiquerons la présence des termes du pre- 
mier ordre. Supposons que l’abaissement de symétrie de l'ion soit 
caractérisé par la perte d’un élément de symétrie C. Deux vibrations 
de types de symétrie A’ et A" différents par rapport à C, mais identi- 
ques par rapport aux autres éléments de symétrie, viennent se confon- 
dre, quand l'ion perd l'élément de symétrie C, en un seultype, soit À. 
Soient [T], et [Tla” les tenseurs permis par la symétrie dans les 
vibrations A'et A". Si une vibration est de type A’ dans l'ion non 
perturbé, nous écrirons son tenseur dans l’ion de symétrie plus basse : 


Th = (Tr + NT} 


À étant égal à zéro à l’approximation d'ordre zéro. 

Le tenseur A[T},’ nous servira seulement à connaître la présence 
de certains coefficients ; nous ne pourrons préciser leur grandeur 
a priori car nous ne connaissons que la symétrie des forces de per- 
turbation. C’est l'expérience qui nous donnera l’ordre de grandeur de 
ces termes et nous renseignera sur la grandeur des forces de pertur- 
bation. 

Tous ces résultats théoriques permettent d'interpréter un grand 
nombre de faits expérimentaux et d'étudier la nature de la perturba- 
tion apportée à l'ion par l'entourage cristallin. 


5. Techniques expérimentales. — J'ai taillé les cristaux à partir 
d'échantillons naturels (soigneusement choisis pour leur limpidité), 
en forme de parallélipipèdes rectangles dont les faces étaient respec- 
tivement parallèles aux plans de symétrie de l’ellipsoïde des réfracti- 
vités ; cette taille est nécessaire si l’on veut, à partir des intensités et 
des polarisations des raies de Raman, pouvoir déduire le type de symé- 
trie des vibrations correspondantes du cristal et les variations de la 
polarisabilité dans ces vibrations. 

J'ai utilisé le montage classique pour l'étude de l’effet Raman, avec 
mesure des facteurs de dépolarisation, la lumière incidente étant 
naturelle ; il comprend un prisme de Wollaston [10]. Pour rendre 
horizontales les vibrations lumineuses des deux faisceaux avant leur 
entrée dans le spectrographe, j'utilisais une bilame demi-onde [21] 
placée devant la fente du spectrographe. 

La source était un arc à vapeur de mercure, à courant continu, 


marque Gallois, dont j'utilisais la radiation 4 358 À et parfois aussi 
la radiation 4 047 A. 
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Le spectrographe employé était un spectrographe Cojan-Huet, 
modèle pour chimistes à deux prismes de verre, sans réglage. Il est 
ouvert à F/8, Sa dispersion est égale à 20 À/mm. pour la longueur 
d'onde 4 550 À. L'étude de la barytine a été faite avec un spectrogra- 
phe Cojan à trois prismes ouvert à F/6, dont la dispersion est égale 
à 13 A/mm. dans la région 4 550 À. 

Les fréquences des raies ont été déterminées au comparateur avec 
une précision moyenne de 1 cmt {7}. Les facteurs de dépolarisation 
et les intensités relatives des raies de Raman ont été mesurés par pho- 
tométrie photographique avec l’aide d’un microphotomètre enregis- 
treur Chalonge. Dans la mesure des intensités relatives de deux raies 
de fréquence différente j'ai tenu compte de la variation de l’émission 
de la source photométrique auxiliaire en fonction de la longueur 
d'onde [14]!15]. Dans le cas où des mesures n’ont pu être faites, des 
appréciations qualitatives les remplacent : T. F. très forte ; F. forte ; 
m, moyenne; f, faible, 


6. Notations. — Nous désignerons par Ox la direction de la 
lumière incidente, Oy celle de la lumière diffusée, Og la direction 
verticale, perpendiculaire à ces deux dernières ; par OX, OY, OZ les 
axes de l’ellipsoïde des réfractivités pour la lumière bleue dans cha- 
cun des cristaux étudiés. Pour les différencier, nous donnerons les 
indices de réfraction correspondant à chacun d'eux. Dans le cas des 
cristaux orthorhombiques, les axes OX, OY, OZ, parallèles aux axes 
binaires du cristal, sont respectivement choisis perpendiculaires aux 
faces A1, g', p. Dans le cas des cristaux uniaxes, l'axe d'ordre supé- 
rieur à deux est l’axe OZ. 

Pour un cristal biaxe, et pour la méthode employée, il existe 6 cas 
d'étude. Le tableau suivant fixe, pour chaque cas, la position des axes 
liés au cristal, OX, OY, OZ, relativement aux axes du montage, Ox, 


Oy;, Oz : 


TaBLeaAu I 

Ox Oy Os 
Cas 1 0Z OX OY 
Cas 2 OZ OY OX 
Cas 3 ox 0Z OY 
Cas 4 OY OZ OX 
Cas 5 OX OY 97 
hanté OY OX 0Z 
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Dans un cristal uniaxe, ces 6 cas se réduisent à 8, les directions OX 
et OY étant équivalentes : 


casret2 axe ternaire OZ//Ox 
cas 3et} axe ternaire OZ//Oy 
cas5et6 axe ternaire OZ//Os 


Pour chaque vibration, les données de symétrie imposent en géné- 
ral certaines conditions au tenseur reliant le moment électrique 
induit au champélectrique incident. Cependant pour prévoir les inten- 
sités relatives et les facteurs de dépolarisation des raies de Raman 
dans chacun des cas étudiés, je me servirai du tenseur le plus géné- 
ral, rapporté aux axes OX, OY, OZ, liés au cristal : 


HR Exy €yy £°yz 


et j'appliquerai aux résultats trouvés, dans chaque cas particulier, 
les règles de sélection imposées par la symétrie. La représentation de 
J. Cabannes [8] donne immédiatement les composantes M,;, M, du 
moment induit en fonction de celles, E,, E,, de la vibration lumi- 
neuse incidente, dansles six cas d'observation possibles. 


Le tableau IT donne les valeurs des facteurs de dépolarisation 
2 


ge “ et des intensités relatives I — M2 + M°dans chacun de ces six 


3 
Cas : 


TaBzeAu II 


Cas 2 Cas 3 Cas 4 Cas 5 


2 2 2 2 2 2 2 2 
Ex À Evz | Exy + Ex | Exv + Evz | Exy + Ex 


sl 3 2 2 2 2 
Exx Try | Evy À Eve | Exx + Ex | Eyz + Evz 


2 2 2 2 
Exx TA | Eyy + A | ex + À Ezz + À 


; A) 2 2 
avec À —= Exy + pr Ex 


Dans la suite de ce travail, un axe de symétrie d'ordre n parallèle 
à l'axe OZ sera désigné par CZ, un plan de symétrie perpendiculaire 
à OZ par &, un centre de symétrie par £. Les groupes de symétrie 
seront donnés dans le système de notations adopté par la conférence 
internationale de Zurich [23]. Les dénominations des types de symé- 
trie des mouvements sont celles de Placzek [28]. 
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PREMIÈRE PARTIE 


ÉTUDE DES CARBONATES ET DES NITRATES 


CHAPITRE PREMIER 


Etude des ions complexes. 


On attribue aux ions CO3 et NO; la symétrie du groupe D; 
(6 2m) qui est celle d’un triangle équilatéral. 

Appelons C? l'axe ternaire perpendiculaire au plan 6; du triangle, 
CŸ un des axes binaires. Dans un ion CO; libre, l'atome de carbone, C, 
a la symétrie D, (6 2m), les trois atomes d'oxygène, O, forment une 
même famille de symétrie C2, (2mm). Le tableau suivant donne pour 
chacun des types de vibrations propres, leur symétrie relativement à 
des éléments de symétrie de l'ion, les degrés de liberté des atomes 
de chaque famille (pour C,, ce sont les degrés de liberté de l’atome O 
situé dans le plan 6%), les mouvements d'ensemble de l'ion, les règles 
de sélection pour l'effet Raman et l’infrarouge (!), enfin le dénombre- 
ment des vibrations [22]. 


TagLeAu III 


Exx — €yy» EZZ 


I 

] 
1(2) | 1(Z)| Tz I M 
21) 11) Tillexx = levs = lexr ll M 
1(Z)| o |Ri | Evz | = | Ex I 


(:) Les colonnes des règles de sélection contiennent non pas les coeffi- 
cients du tenseur et les composantes du moment interdits, mais au 
contraire ceux qui peuvent apparaître dans une vibration du type corres- 
pondant. A 
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La théorie prévoit donc 4 vibrations propres dont 2 sont double- 
ment dégénérées ; l'expérience montre qu’il y a bien 4 fréquences de 
vibration. Je les désignerai par , (type Ai), v: (type Az), vs et v 
(type E’). 

La fréquence simple v, est voisine de 1080 cm-" ; elle correspond 
à la vibration de type Aï, qui est la pulsation symétrique du triangle 
formé par les oxygènes. Permise en effet Raman, il lui correspond 
un tenseur : 


éxx 220 o 
(Dr) [TJa = 0 Ex 0 
[e] O Ezz 


Elle est interdite en infrarouge. 

La fréquence simple v, est située vers 850 cm‘; dans la vibra- 
tion correspondante, de type Az, les oxygènes d'une part, le carbone 
d’autre part se déplacent en sens inverse perpendiculairement au plan 
de l’ion. Elle est interdite en effet Raman et donne naissance à un 
moment M; en infrarouge. 

Les deux fréquences doubles, v, (= 700 cmt) et v, (= r 450 em) 
sont de type E’. Ce sont les vibrations dégénérées de déformation et 
de valence de l'ion. 

Les règles de sélection pour l’effet Raman, écrites globalement dans 
le tableau IIT, donnent un tableau des valeurs absolues (1) : 


Œ 140 
(L,2) [Tk—=| « & o 
OO 


Mais dans le cas où il y a cessation de la dégénérescence par abais- 
sement de symétrie de l'ion, ou dans celui où nous faisons un change- 
, 2 # 
ment d’axes, nous devons considérer les deux tenseurs : 


| € €9 (9 €9 Ci à 0 
(L,3) [TS NE E00 et (TE A NC = QUE SE MG) 
0 (o) ro) 0 o o 


relatifs"chacun à une des coordonnées normales qi et g2 de la vibra- 
tion dégénérée [13]. 

En infrarouge, ces vibrations donnent naissance à un moment M;, 
perpendiculaire à l’axe OZ. 

I n'existe pas de vibration de type E” dans l'ion COs. Cependant 


(‘} Ge tableau n’est pas un tenseur ; cependant pour simplifier le lan- 
gage nous continuerons dans la suite du texte à l’appeler tenseur comme 
gn le fait généralement. 
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les tenseurs relatifs à des vibrations de ce type nous serviront dans 
l'étude des perturbations de l'ion CO. 
Le tableau des valeurs absolues s'écrit : 


| o o À 
(L,4) [Then = | 0 0 8 |; 
CNET 
les deux tenseurs correspondants sont : 
O7 FOMLES 0 CRETE, 
D TE np One € et [Tjf, — 0 one 063 
Eye Es, © "2 £s (e) ; 


Une telle vibration est interdite en infrarouge. 

Tous les autres types de vibrations (A, A2), non représentés dans 
l'ion CO;, sont interdits dans l’effet Raman et dans l’infrarouge. 

Tous ces résultats s'appliquent sans changement au cas de l'ion NO:. 


CHAPIFRE H 


Etude des carbonates rhomboédriques. Dolomie. 
Comparaison avec la calcite. 


ETUDE THÉORIQUE 


4. Structure du cristal. — La dolomie, carbonate de calcium et de 
magnésium, est un cristal rhomboédrique. Sa formule chimique est 
(CO;)CaMg. L'étude aux rayons X de la dolomie a été faite par 
Bragg [2] en 1913. Sa maille contient deux ions CO; — et deux ions 
métalliques : Ca++ et Mg++. Sa structure est analogue à celle de la 
calcite, un ion Ca de la maille de celle-ci étant remplacé dans la 
dolomie par un ion Mg, ce qui abaisse la symétrie du cristal. 


Le groupe de symétrie de la calcite est Di (R3c), celui de la dolomie 


2, (R3). Les axes de symétrie binaire qui, dans la calcite, sont 
:onfondus avec les axes binaires des ions CO;, n'existent plus dans la 
lolomie ; en particulier, la symétrie des ions CO;, qui dans la calcite 
st D; (32), est abaissée dans la dolomie et devient C; (3), celle d’un 
on pyramidal. 

Les dimensions de la maille sont intermédiaires entre celles de la 
naille de la calcite et celles de la maille de la magnésite, ainsi que 
’on devait s’y attendre; mais Bragg attribue aux ions Ca et Mg des 
)laces symétriques (mêmes distances entre chacun de ces ions et les 
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ions qui les entourent); ceci est anormal, les CS ee ions 
Ca++ (1,06 À) et Mgt+ (0,74 A) étant très différents l'un de L Re 
Bragg signale qu'il reste encore un doute sur es he es 
spectres, et qu’il serait intéressant de revenir sur ces mesures : ce qui 
n’a pas été fait, à ma connaissance, depuis lors. 


2. Vibrations propres. Règles de sélection et de polarisation. — Les 
dfférents types de symétrie des vibrations propres, Îles règles de 
sélection correspondantes et le dénombrement des vibrations de cha- 
que type sont contenus dans le tableau IV pour la calcite d’une part 
et pour la dolomie d’autre part : 


TaBzeaAu IV 


Calcite Dolomie 


[T}4 étant seulement un tableau des valeurs absolues. 

La symétrie de la dolomie étant plus basse que celle de la calcite, 
des types de vibrations différents dans la calcite viennent se confondre 
dans la dolomie. On peut cependant faire correspondre, à chaque 
vibration propre de la calcite, une vibration propre de la dolomie : 
certaines vibrations qui sont interdites dans la calcite sont permises 
dans la dolomie ; mais les différences entre la calcite et la dolomie 
étant assez faibles, on doit s'attendre à ne voir apparaître que faible- 
ment de telles vibrations dans la dolomie. 

Le tableau V donne les valeurs théoriques du facteur de dépolari- 
sation p et des intensités relatives I des raies de Raman pour les types 
de vibration permis, dans les trois cas d'étude. On trouve ces valeurs 


en appliquant les règles de sélection de chaque type de vibration aux 
résultats généraux du tableau If. 


ÉTUDE DES SPECTRES DE VIBRATIONS DE MONOCRISTAUX IONIQUES 17 


TABLEAU V 


Direction de l'axe opti- 


que OZ CD + M: Ou Oy g 
Vibration {4° RE à HER De fz — 0 
Aigcalcite .À Jr—e,, ME Le 
b? 2 
FE dolomie = — _— œ 
Vibration } x : ; Le Li por 
4 calcite 1x — 2{a? + b:) 14 = 2(a? + b?) I: — 0? + ab? 


3. Vibrations externes. — Pour avoir une représentation des diffé- 
rentes vibrations propres externes de la dolomie, et pour pouvoir 
comparer les spectres de la dolomie et de la calcite, j'ai reproduit 
sur la figure 1 les schémas faits par J. Cabannes [9] pour les vibra- 
tions externes de la calcite. Sous chaque schéma, j'ai indiqué les 
règles de sélection dans les cas de la calcite et de la dolomie. On voit 
que trois vibrations interdites dans la calcite deviennent permises 
dans la dolomie : deux en effet Raman et une en absorption infra- 
rouge. 

Dans les spectres de Raman de la dolomie, la théorie prévoit done 
deux fortes raies dégénérées correspondant aux raies de la calcite. 

Si l’on admet la séparation des vibrations externes des cristaux 
contenant des ions complexes en vibrations des centres de gravité 
des ions et librations des ions complexes, ces deux vibrations dégé- 
nérées externes sont constituées : 

— l’une par des librations dégénérées des ions CO; autour d'axes 
contenus dans leur plan (vibration 7, fig. 1); 

— l'autre, par des vibrations de cisaillement dégénérées des ions 
CO; perpendiculaires à l'axe OZ, où le centre de gravité de lion CO; 
décrit un cercle d’axe OZ, l'orientation de lion restant fixe (vibra- 
tion 6, fig. 1). 

La théorie prévoit de plus deux faibles raies symétriques corres- 
pondant à des vibrations interdites dans la calcite (vibrations 1 et », 


fig. 1). 


4. Vibrations internes. — Vibrations d'un ion. — Le tableau VI 
donne la symétrie des vibrations v,, vw. v et v, de l’ion CO; pour les 
différentes symétries de l'ion : Dan (ion libre), D, (calcite), C3 (dolo- 
mie), et les règles de sélection qui s’en déduisent. 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 2 (Janvier-Février 1947). 2 
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Tagzeau VI 


Dan D3 C3 


Ci [C2 Sy er 
| Type| nan U-R.|Typel Raman T.R.| Type Raman IR. 
mu |s *| À ITELIT Ai [TJa I | A EU XM 
s a AY I I 
sas] À FM 
Ge Pa lat APENTY él A2 I ie, A Eu M; 
souv, | del —|s| E [Te |M) E [ke +NT)e/ M) E Te + MT] M 
de|—l|a| E” [Tr] I 
l | 


Les tenseurs [T}4, | Te, [T]£s” sont les tenseurs (I, 1); (L,2) et (1,4). 
Il suffit de considérer les tenseurs globaux, puisqu'il n’y a pas cessa- 
tion de dégénérescence. 

La valeur À— 0 pour les règles de sélection correspond à l'approxi- 
mation d’ordre zéro. 

Vibrations de la maille. — Elles proviennent du couplage, symé- 
trique ou antisymétrique, des vibrations internes des deux ions CO; 
dé la maille symétriques l’un de l’autre par rapport à un centre. 

Seuls les couplages symétriques sont actifs en effet Raman et ils 
conduisent aux mêmes tenseurs que pour un seul ion, chaque 
ensemble E,; ne contient qu’une raie de Raman ; seuls les couplages 
antisymétriques sont actifs en infrarouge, avec un moment de même 
orientation que pour un des ions de la maille. 

Les effets de la perturbation de symétrie sont donc les suivants : 

— les vibrations y, interdite en infrarouge, v, interdite en effet 
Raman, dans l'ion libre ou dans la calcite, ne sont plus interdites 
dans la dolomie ; 

— les coefficients eyz = £3x = D (coefficients du tenseur [T|5r), inter- 
dits dans les vibrations dégénérées de l'ion libre, sont permis dans 
les vibrations correspondantes de la calcite et de la dolomie. 


RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX 


5. Éffet Raman. — Le cristal de dolomie que j'ai utilisé (prove- 
iance Djelfa, Algérie) a été taillé en forme de parallélipipède rec- 
angle avec deux faces perpendiculaires à l’axe optique OZ. 

Les résultats sont donnés dans le tableau suivant : 
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TaBLEAU VII 


Intensités relatives et polarisations des raies 
Direction de l’axe optique OZ 


Fréquences 
a mat Lib 

Ox Oy Oz 
176 p 1,40 1,00 1,21 
I 0,75 0,9 0,65 
3ot p 9,8 0,96 1,10 

[ I I 1 
335 0 0 o) cu 

il 0,03 0,03 0 
724 p 0,09 1,10 6,3 
I 0,15 0,20 0,08 
1 099 p 0,02 0,37 0,18 
1 1,9 2,3 0,5 
1 444 p 0,63 1,06 HE 
Î 0,06 0,14 0,04 

1 754 p (0) (o) o 
î o,oô 0,04 0,04 


Les intensités des différentes raies sont rapportées dans chacun 
des cas à celle de la raie 3ot cm—{. 

J'ai refait des mesures de polarisation pour les spectres de Raman 
de la calcite. J’obtiens des résultats très semblables aux mesures les 
plus récentes, faites par Michalke [24] en 1938. 


6. Infrarouge. — Les vibrations externes ont été étudiées par 
Th. Liebisch et H. Rubens [20] au moyen des spectres de réflexion 
infrarouges. Les fréquences des maxima se trouvent sur la figure 1, 
sous les schémas de vibration correspondants, selon l'attribution de 
J. Cabannes. Les vibrations internes ont été étudiées à deux reprises 
par Schaefer et ses collaborateurs [31], [33]. 


INTERPRÉTATION DES RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX 


7. Vibrations externes dégénérées. — Attribution et fréquences. — 
Il existe dans le spectre de basse fréquence de la dolomie deux fortes 
raies dégénérées (176 et 301 em"), homologues des deux raies de la 
calcite. Elles sont relatives respectivement à une libration et à une 
vibration de cisaillement des ions CO; ({). Leur fréquence est plus 


(:) Nedungadi [25] et Sundara Rama Rao [35] attribuent pour le cristal 
de nitrate de sodium, la raie de fréquence plus élevée à la libration des 
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élevée que celle des vibrations homologues de la calcite. Il en est de 
même pour toutes les fréquences des vibrations actives en infrarouge, 
ainsi qu’on peut le voir aisément sur la figure 1. Ce résultat est en 
accord avec le fait que les distances interioniques sont plus faibles 
dans la dolomie que dans la calcite alors que les ions gardent la 
même charge. On peut remarquer que l’augmentation relative de 
fréquence quand on passe de la calcite à la dolomie est plus grande 
pour les librations des ions CO; (augmentation relative entre 13 
et 37 0/0) que pour les vibrations des centres de gravité (augmen- 
tation relative entre 2 et 6 0/0). 

Polarisation. — La polarisation de la raie 301 cm s'accorde avec 
la polarisation théorique (tableau V) pour le type E, (‘). Elle permet 


2 e. . # 
de déterminer le rapport des coefficients du tenseur qui est donné, 


pour les vibrations dégénérées des carbonates et des nitrates rhom- 
boédriques, dans le tableau VIII. 


Tagceau VIII 


Calcite 


NO;Na 
T.M.K.Nedun- 


: L. Couture : 
H. D NES SRE gadi [25] 


FRE - ro Dolomie 


Raie de plus basse fré- 
ŒQHEDCER MR en. n. 

Raie de plus haute fré- 
quence . : 


4,5—Æ0,5 5,01 


4,5+0,5 | 5,541 


Pour toutes ces raies on trouve b > a. Cherchons la signification 
des coefficients a et b. 

A. Kastler et A. Rousset [19] ont montré comment les librations 
de molécules ou d'ions anisotropes autour d’axes OX et OY faisaient 


ions NO; ; ils s'appuient sur le fait que cette raie est plus intense que 
l’autre. Mais l'interprétation complète des spectres de Raman et des 
spectres infrarouges de la calcite a conduit J. Cabannes à l’attribution 
inverse [0]. 

(:) Pour la raie 176 em—{ de la dolomie il y a désaccord quantitatif des 
valeurs de p et de la théorie. Mais il existe deux raies du mercure siluées 
respectivement à 145 et à 177 cm! de la raie excitatrice. La raie à 
145 cm—1 apparaît nettement sur tous mes spectres, on doit donc penser 
que la raie à 177 cm1 vient se superposer à la raie de Raman de la dolo- 
mie, ce qui change les valeurs de p. 
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apparaître respectivement les coefficients du tenseur € et zx —b, 
relatifs à un mouvement de précession de l’ellipsoïde de polarisa- 
bilité autour de l’axe OZ. : te 

On doit admettre que les vibrations de cisaillement, sans variation 
d'orientation des ions complexes, peuvent faire apparaître fortement 
ce coefficient b. Représentons les deux CO; de la maille, respon- 
sables de la plus grande partie de la réfractivité de celle-ci, dans une 
vibration de cisaillement. On conçoit que cette vibration fasse pivoter 
l'axe de l’ellipsoïde des polarisabilités comme le représente la 
figure 2,a; si les ions étaient isotropes, on aurait encore le même 
effet, l'axe de l’ellipsoïde passant alors toujours par le cenire des 
deux ions (fig. 2,b). 

Le coefficient à — | exx | = | £yy | =] ter | est relatif à des défor- 
mations de l’ellipsoïde et à une rotation autour de l’axe OZ. Bien 


(] 


à À 
L 74 
(7) 
C2 a 4 b 
Fig. 2. — Précession de l’axe de l’ellipsoïde de polarisabilité 


dans une vibration de cisaillement. 


qu'inférieur à b dans ces vibrations dégénérées externes, il n’est 
cependant pas négligeable. On doit attribuer son apparition au fait 
que les vibrations déforment les atmosphères électroniques des 


se : b e 5 
différents ions. Le rapport — est le même, dans la calcite et NO,Na 


pour la raie de plus base fréquence attribuée aux librations ; pour 
la raie de plus haute fréquence attribuée aux cisaillements, il varie 
dans les différents cristaux. 


8. Vibrations externes symétriques. — Les deux autres raies de 
basse fréquence prévues par la théorie dans le spectre de Raman de 
la dolomie et qui n’ont pas d'équivalent dans le spectre de la calcite 
doivent révéler l’abaissement de la symétrie du cristal de dolomie 
relativement à celui de calcite. J'ai trouvé dans mes spectres une 
séule des deux raies prévues. Elle est faible, polarisée (type A,), 
située à 335 cmt. Je l’ai attribuée à la vibration des ions CO, l’un 
vers l’autre suivant OZ (vibration 1, fig. 1) plutôt qu’à la libration 
d'ensemble de la maille autour de OZ (vibration 2, fig. 1). La vibra- 
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tion 1, en effet, qui est une vibration des centres de gravité des 
ions CO,, doit avoir une fréquence voisine de la fréquence de la 
vibration dégénérée de cisaillement (301 cm), qui, elle aussi, est 
une UE on des centres de gravité des ions CO,. On comprend 
d'autre part que la vibration 2 n apparaisse pas : en effet, son inten- 
sité doit être faible non seulement à cause de la symétrie approchée 
de la dolomie (raie correspondante interdite dans la calcite), mais 
aussi parce que les librations des ions CO; autour de leur axe ternaire 
ne peuvent produire que de faibles variations de polarisabilité. 


9. Vibrations internes. — Æffet Raman. — Sur les quatre raies 
permises dans les spectres de Raman de la dolomie trois seulement 
apparaissent : ce sont les trois raies correspondant à celles des spec- 
tres de la calcite. La vibration v, (5 850 cm") interdite dans le 
cristal de calcite (ion CO; plan) et permise dans le cristal de dolomie 
{ion CO; pyramidal), n'apparaît pas. Les trois autres raies ont, dans 
le cas de la dolomie, une fréquence légèrement plus élevée (de 
l’ordre de 1 o/o) que dans le cas de la calcite. Nous verrons plus loin 
(p. 61) que les fréquences de vibrations d’un ion complexe sont 
d'autant plus élevées que les ions métalliques voisins de cet ion dans 
le cristal ont une polarisabilité plus faible ; or, l'ion Mg a bien une 
polarisabilité plus faible que l'ion Ca (réfractivités ioniques 0,44 et 
1,99 cm?). 

Vibration v; (1 099 cm‘). — Les résultats en effet Raman sont 
out à fait analogues à ceux de la calcite ainsi que le montre le 


tableau suivant : 
Tagzeau IX 


Dolomie Calcite 
L RE D 
L. Couture H. Michalke L. Couture 


Px + 0,02 < 0,04 0,03 
Fr Fe) , 
Py À 0,37 0,4 o,31 
Ty Las ? 3,3 1,4 DT 
CEMOEMIRGAT À 0,18 0,2 0,20 
B4. 28 AUDIT 0,5 0,3 0, 


(Les différences entre mes mesures et celles de Michalke pour les 
ntensités des raies qui sont relatives à la raie 301 cmt sont dues à 
e que Michalke ne fait pas la correction relative à la différence des 
ongueurs d'ondes des raies : cf. p. 11). 

La polarisation est anormale pour une raie provenant d'une vibra- 
on totalement symétrique puisque e, et p: sont différents de zéro ; 
le plus, aucun tenseur symétrique ne peut rendre compte des faits 


xpérimentaux. 
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Vibration v: (< 850 cmt). — Elle n'apparaît sur aucun de mes 
clichés. La dissymétrie pyramidale des ions n’est donc pas mise en 
évidence par cette vibration. 

L'harmonique double de cette vibration apparaît, comme dans les 
spectres de la calcite (1 7954 cmt pour la dolomie et 1 748 cm" pour 
la calcite). 

Vibrations vs (724 em—t) el v, (1444 cmt). — La polarisation de 
ces raies est compatible avec les va'eurs théoriques données par le 


tableau V. Elle conduit à des valeurs du rapport = données dans le 


tableau suivant, pour la calcite, la dolomie et le nitrate de sodium : 


Tagzeau X 


Calcite 
. NO;Na 
> — | Dolomie |4 1 K'Nedun- 


L. Couture ; 
H. Michalke | L. Couture gadi [25] 


_" P4) 


Vibration 5. - 14]0,/EI0px 
Vibration v,. — 


J'ai trouvé théoriquement, en admettant la règle d’additivité des 
tenseurs pour les deux ions de la maille, que le tenseur relatif à 
l'ensemble de la maille, identique (à un facteur 2 près) au tenseur 
relatif à un ion (tableau VI, p. 19), est, pour la calcite ou la dolomie : 


CHE) 
CT }e + AIT ]er — (4 œ X8 
Re LÉ PO 


Le b? 2262 
La valeur théorique de + est donc, dans ce cas, ne . Le tableau X 


: b? Dr 
des valeurs expérimentales montre que = est différent de zéro pour 


les deux vibrations dégénérées, donc À  o ; on serait tenté de 
conclure à une perturbation des vibrations dégénérées de l'ion CO, 
par l'entourage cristallin, surtout importante pour la vibration de 
valence, et mettant en évidence la perte du plan de l'ion comme plan 
de symétrie. 

Montrons cependant que, dans le cas particulier de ces vibrations, 
la règle d'additivité des tenseurs peut n'être pas suffisante. 

En effet, dans une vibration interne d’un cristal, le centre de gra- 
vité de chaque ion reste immobile ; dans une vibration dégéniéréé 
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interne de l'ion CO;, l'atome de carbone décrit un cercle centré sur 
l'axe ternaire, le centre de gravité des trois atomes d'oxygène décrit 
aussi un cercle autour de cet axe. Dans une vibration d'ensemble de 
la maille active en effet Raman, les deux ions CO; de la maille 
vibrent symétriquement par rapport au centre de symétrie (voir 
fig. 3). Mais ce sont presque uniquement les trois atomes d'oxygène 
qui sont responsables de la polarisabilité d’un ion CO; ; on voit sur 
la figure 3 que les deux groupes d’atomes d'oxygène de chaque ion 
exécutent l’un par rapport à l’autre un mouvement de cisaillement. 
Nous avons vu, en étudiant les vibrations externes du cristal, qu’un 
tel mouvement produisait justement un mouve- 
ment de précession de l’ellipsoïde des polarisabi- ris 
lités autour de l'axe OZ, et faisait apparaître des 
coefficients b'—e&,x — «y, du tenseur. 

Il en résulte que les coefficients b qui apparais- 


sent expérimentalement peuvent être dus : en 
Ld _ 
— en partie, à la déformation des vibrations cé ST 0 
e 


par l’entourage cristallin de chacun des ions, 
— en partie, au déplacement relatif des atmo- 
sphères électroniques des deux ions de la maille. 


Fig. 3.— Cisail- 
lement du cen- 
tre de polari- 


Ces deux possibilités sont permises par la symé- cab ans 
trie et nous ne pouvons savoir a priori quelle est une vibration 
leur importance relative, sauf par des raisonne- dégénérée in- 
ments portant sur l’ordre de grandeur de ces phé- terne de l'ion 
nomènes. COs. 

Nous verrons qu’il apparaît un coefficient du C, atome de 


tenseur analogue dans les spectres des vibrations carbone; O, cen- 
dégénérées de valence de l’ion CO; de l’aragonite; (re de gravité 
ce coefficient ne peut alors être attribué qu’à une des trois ions 
perturbation de l'ion résultant de la perte du plan PUS 
de l’ion comme plan de symétrie. La présence de 
ce coefficient, du même ordre de grandeur que celui de la dolomie 
montre, par analogie, que le coefficient b de la dolomie peut être dû, 
au moins en parlie, à la perturbation des ions par leur entourage. 
Pour généraliser ces remarques disons que l’on pourrait définir un 
centre de polarisabilité des molécules ou des ions complexes de la 
même façon que le centre de gravité, le facteur de masse étant rem- 
placé par la polarisabilité des atomes composant la molécule ou 
l'ion. Pour les fluides il est inutile de définir un centre de polarisa- 
bilité des molécules, car seules les variations de l'orientation et les 
déformations de l’ellipsoïde des polarisabilités ont une action dans 
la diffusion de Raman, ses translations n’en ont pas. Il n’en est pas 
de même dans le cas des cristaux et, si nous affectons un ellipsoïde 
(ou un tenseur) à chacun des ions de la maille, les déplacements des 
différents ellipsoïdes les uns par rapport aux autres peuvent avoir 
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une influence sur la diffusion de la lumière. Les déplacements des 
centres de polarisabilité des ions complexes dans une vibration ne 
pourront d’ailleurs avoir quelque importance dans la diffusion que 
si la vibration externe de la maille se faisant sur le même schéma 
que les déplacements des atmosphères électroniques produit une 
forte raie de Raman. 

Infrarouge : Vibration vs. — Il apparaît en infrarouge, dans le 
spectre d'absorption d’une lame taillée perpendiculairement à l'axe, 
un léger maximum à 9,26 w [33]. Les auteurs pensent quecette vibra- 
tion « interdite » apparaît à cause de l’anharmonicité des vibrations. 

Mais, d’une part, nous avons vu que cette vibration n’est pas inter- 
dite dans le cas de la dolomie (à cause de la dissymétrie pyramidale 
de lion CO;), d'autre part, l’'anharmonicité des vibrations n’explique 
pas l'apparition de cette bande en absorption dans une lame taillée 
perpendiculairement à l’axe. En effet, même anharmonique, cette 
vibration doit rester symétrique par rapport à l’axe ternaire et le 
moment électrique est donc dirigé suivant cet axe. On peut penser 
que l’apparition de ce maximum est due plutôt à une erreur dans la 
taille de la lame ou dans l'orientation de celle-ci dans le montage. 
Cette vue est confirmée par le fait que le maximum à 11,4 x corres- 
pondant lui aussi à un moment parallèle à l'axe, apparaît aussi dans 
le spectre. On devrait alors trouver un maximum assez important, à 
9,26 uw, avec un moment parallèle à l’axe dans ane lame taillée paral- 
lèlement à l’axe. 

Ces faits expérimentaux étant incertains, on ne peut en tirer de 
conclusion. 

Pour les vibrations y, y; et v,. la théorie (voir tableau VF) ne pré- 
voit pas de modifications dues à l'abaissement de symétrie et les faits 
expérimentaux sont en accord avec ce résultat. 


ConNcLusION 


L'attribution faite par J. Cabannes de la raie de plus haute fré- 
quence du spectre de vibration externe de la calcite à la vibration de 
cisaillement est confirmée, 

L'abaissement de symétrie quand on passe de la calcite à la dolo- 
mie est mis en évidence par l'apparition d’une raie de vibration 
externe. 

La polarisation anormale de la raie de la vibration totalement 
symétrique de l’ion CO; dans la calcite et la dolomie reste inexpli- 
quée et demande des mesures ultérieures. 

La perturbation de l'ion CO; par son entourage cristallin et son 
abaissement de symétrie se manifeste dans La polarisation des raies 
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des vibrations v; et v, de l’ion, si l’on admet la règle d’additivité des 
tenseurs relatifs aux différents ions de la maille. 

Jai montré cependant que cette règle peut n'être pas suffisante 
dans certains cas et que le déplacement relatif des atmosphères élec- 
troniques des différents ions dans la maille doit être pris en considé- 
ration. 


CHAPITRE II 


Etude des carbonates et des nitrates orthorhombiques. 


10 Aragonite. 


CONSIDÉRATIONS THÉORIQUES 


4. Symétrie et structure du cristal. — L’aragonite est un cristal 
orthorhombique. Il possède donc trois axes binaires perpendiculaires 
entre eux : OX, OY, OZ, qui sont respectivement les axes a, b, c des 
cristallographes. Les indices de réfraction sont, suivant Îles trois 
FRS OX: M4, ON : À, OZ: na. 

La symétrie et la disposition approchée des atomes dans la maille 
sont connues par les spectres de rayons X. La figure 4 donne, d’après 


Gi) 
C \ de 
QG % 


Fig. 4. — Maille de l’aragonite. 


Bragg [3], la disposition idéalisée des atomes dans la maille qui 
contient 4CO;Ca et la dénomination de ces atomes. 

Le groupe infini de symétrie est V}(Prma). Le seul élément de 
symétrie vrai est un plan perpendiculaire à l'axe OX : ox. 

Les vingt atomes de la maille se divisent en quatre familles d’après 
leur nature et leur position relativement aux éléments de symétrie ; 
les atomes Ca, C et O, situés dans le plan 6, composent trois familles 
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de quatre atomes de symétrie C,(m); les atomes O’ et 0", qui ne sont 
sur aucun élément de symétrie, font partie d’une même famille de 
huit atomes de symétrie C (1). 

La figure 5, où le rayon des ions est représenté en vraie grandeur 
relativement aux distances interioniques, représente la disposition 
des ions CO; et Ca dans trois plans d'ions voisins perpendiculaires 


à OZ. Ces plans sont distants de . , © étant l’arête de la maille paral- 


BA 4 x 


Fig. 5. — Arrangement des ions Ca et CO, dans une couche de l’aragonite. 


lèle à OZ. Cette couche composée de trois plans forme un arrange- 
ment assez compact dans les directions X et Y. Pour épuiser la hau- 


teur de la maille, il faut deux couches semblables, l’une au-dessus de 
l’autre. 


La figure 6 représente l'entourage d'un ion CO:. On voit que 
chaque ion CO; est entouré de six ions Ca disposés dans deux plans 
perpendiculaires à OZ. L'un des plans (ions Car et Cam) est à la dis- 


C 
tance + au-dessous du plan de lion et les ions métalliques se logent 
entre les atomes d'oxygène. L'autre plau (ions Car et Caïv) est plus 
éloigné ; il se trouve à la distance + du plan de l'ion CO, et chaque 


ion métallique surmonte un atome d'oxygène. 
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La symétrie propre d’un ion complexe CO, est C;(m), cependant, 
l’aragonite ayant une structure pseudohexagonale, l'entourage 
immédiat d’un ion CO; a une symétrie presque ternaire, ainsi qu'on 
peut le voir sur la figure 6. 


Fig. 6. — Entourage d’un ion CO:. 


J’ai calculé les distances des ions voisins, d’après les données de 
Bragg [3]. Le tableau XI donne, en À, les valeurs de la distance 
entre les ions Ca*+ et les ions O——, pour différentes couples d’ions 
(J'ai différencié les ions Ca; en Ca, et Ca, ; de même pour les ions 


Carr) “ 


TaBEeau XI 


+0 Cayy—©O  Cam—0 ‘Ca —0 Ca! —0/ s 
2,39 2,46 2,50 2,65 2,60 2,38 


s est la somme des rayons moyens des 1ons. 


2. Modèle réduit de Brester [5}. — C’est un modèle fini comprenant 
autant d’atomes que la maille du cristal et qui sert à représenter la 


Fig. 7. — Modèle réduit de l’aragonite, 
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symétrie du cristal et celle de ses vibrations propres. Le modèle 
réduit de l’aragonite a pour groupe de symétrie V,(2/m 2/m 2/m)- 
Il y à un certain arbitraire dans le choix d’un modèle réduit; j'ai 
choisi celui de l’aragonite de façon que les ions CO; gardent leur 
individualité et soient nettement séparés les uns des autres ; il est 
représenté figure 7. 


3. Vibrations du cristal. — Le nombre des vibrations propres de 
l’aragonite est égal à 57. Ces vibrations se classent en huit types de 
symétrie. Le tableau XII donne les caractères de symétrie des diffé- 
rents types de vibrations relativement à des éléments de symétrie 
indépendants et au centre de symétrie, les trois translations d’ensem- 
ble du cristal en face du type auquel elles appartiennent, les degrés 
de liberté des différents atomes d'après leur symétrie propre, les 
règles de sélection pour l'effet Raman et l’infrarouge, enfin le 
dénombrement des vibrations externes, vibrations des centres de gra- 
vité et librations, et des vibrations internes, pour chacun des types. 


Tagceau XII 


E ” 2 as 


Externés 

Types |oz [sy [ol Cs| C1 [Raman (IR. (1) 5 © | Internesff 
c. de g.|Librat. 

Aug S AC LSATS YZ| XYZ &jj [A I 
Aiu a a a|a X XYZ 2 2 k 
Big a|al|sls X | XYZ Exy 2 2 2 
Biu s | s |a|a|T; |YZ|XYZ M> 4-1 L 4 
B2g a | s |a|s X XYZ Eyx 2 2 2 
B2u s | a |s|alTy|YZ|XYZ My -I I [A 
B39 S'l'alals YZ|XYZ Eyz 4 i LA 
Bau a |s |s|alTz; | X |XYZ Mx 2-1 2 2 


(‘) Voir note page 13. 


À partir du tableau II, et avec les règles de sélection indiquées 
dans le tableau XII on trouve pour chaque cas d'étude les intensités 
et les facteurs de dépolarisation des raies de Raman de chaque type 
donnés dans le tableau XIIL Fr 


ÉTUDE DES SPECTRES DE VIBRATIONS DE MONOCRISTAUX IONIQUES JE 


Tagreau XIII 


Cast Cas 2 Cas 3 Cas 4 Cas 5 Cas G 


fr? : : à 
19 I Eyy Exx Eyy Exx Ezz Ezz 
o o 0 o 0 0 o 

Big . Il e2 2 2 2 2 2 
XY Exy Exy Exy Exy EX 

p () to) co o0 © co 

Bs : 2 EU 2 2 2 2 
29 I zx Ezx Ezx Ezx Ezx zx 
o © co co 0 co o 

AR 2 2 2 2 2 2 
3g L yz Eyz Eyz yz Éyz Eyz 
p Co C0 Le) Co [e] C0 


4. Vibrations externes. — Vibrations des centres de gravité des 
ions. — Pour dénombrer les mouvements de cet ensemble, il faut 
considérer seulement les degrés de liberté des atomes Ca et C (les O 
étant supposés rigidement liés à eux et l'ion CO; conservant son 


A y B}- 06) B,,(2) 


BaytX) B) tv | BuZ] 


Fig. 8. — Déplacements relatifs des ions d’une même famille 
dans les différents types de vibrations de l’aragonite. 
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orientation). C’est 
parmi ces mouvements 
que se trouvent les trois 
translations del’ensem- 
ble du cristal. Les ré- 
sultats du dénombre- 
ment se trouvent dans 
le tableau XII, dans la 
colonne : Externes, c. 
de g. 

Ces vibrations pro- 
pres se séparent en vi- 
brations a(s;) où les 
ions ont un seul degré 
de liberté, X, et en vi- 
brations s(5,;) où les 
ions peuvent vibrer 
dansunedirection quel- 
conque du plan YOZ. 
Cependant, étant don- 
née la grande différence 
de structure existant 
dans le cristal entre les 
directions OY et OZ, 
nous ferons l'hypothèse 
que la moitié de ces 
vibrations se font dans 
une direction très voi- 
sine de OY, l’autre moi- 
tié dans une direction 
très voisine de OZ. La 
figure 8 représente sur 
le modèle réduit les 
déplacements relatifs 
des ions d’une même 
famille pour les degrés 
de liberté X, Y et Z 
séparément, dans cha- 
que type de vibration. 


Fig. 9. — Schéma des vi- 
brations externes de 
l'aragonite actives en 
effet Raman. 
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Nous ferons, de plus, l'hypothèse que, dans toutes les vibrations 
propres, les vibrations des ions CO; et des ions Ca sont couplées, ce 
qui n'est pas exigé par la symétrie, mais est vraisemblable étant 
donné l’arrangement compact des ions dans le cristal, 

Effet Raman. — Etudions maintenant les vibrations des centres 
de gravité actives en effet Raman. 

Le seul effet produit résulte des variations de polarisabilité indui- 
tes dans chaque ion par les déplacements des ions voisins. Les raies 
de Raman correspondant aux vibrations des centres de gravité ne 
doivent donc pas avoir en général une grande intensité. 

On peut trouver des schémas pour les différentes vibrations propres 
actives en effet Raman, à partir des deux hypothèses faites précé- 
demment. 

J'ai représenté sur la figure y les vibrations parallèles à OX et 
à OY par des schémas présentant la disposition des ions de la 
figure 5, et les vibrations parallèles à OZ par des schémas présen- 
tant la disposition des ions de la figure 6. 

Pour avoir une idée des grandeurs relatives des fréquences de ces 
vibrations, j'ai fait la remarque suivante : dans une vibration pro- 
pre d’un cristal, les forces de rappel les plus intenses proviennent 
des forces de répulsion qui s’exercent entre ions voisins. La force de 
répulsion de deux ions prenant naissance dans une vibration est de 
la forme f{ro)dr, ro étant la distance des deux ions dans la position 


d'équilibre. Or f{ro)dr — firs)dl cos 2, dl étant le déplacement rela- 


tif d’un ion par rapport à l’autre et à l'angle de di avec la droite joi- 
snant le centre des ions. Cette force de répulsion est donc nulle si le 
déplacement relatif des ions est perpendiculaire à la droite joignant 
les centres des ions, elle est maximum sice déplacement se fait sui- 
vant la droite joignant les centres des ions. En examinant, dans une 
vibration, l'orientation du déplacement relatif des ions voisins par 
rapport à la droite joignant les centres de ces ions, on peut se faire 
une idée de l’ordre de grandeur des forces de rappel de la vibration, 
donc de la fréquence de cette vibration. 

En considérant les vibrations parallèles à OX et à OY on peut pré- 
voir que c’est pour les vibrations B4, (1) et A,, (1) que les fréquences 
seront les plus faibles, et pour les vibrations B;,(2) et A;, (2) qu’elles 
seront les plus élevées (puisqu'il y a opposition de tous les ions Ca 
aux ions CO, d’une même couche). Les autres vibrations, B:, (1) et (2) 
et B3, (1) et(2), doivent développer des forces de rappel intermédiai- 
res. Dans les vibrations parallèles à OZ, c'est le mouvement des 
ons Car et Carv relativement à l’ion COyr qui développera les plus 
srandes forces de rappel ; parmi ces vibrations c’est la vibration By, (3) 
‘où les ions Ca surmontant un ion CO; se déplacent en phase avec 
ui) qui aura la plus faible fréquence, et la vibration B4 (4) la fré- 


Ann. de Phys., 12° Série, t. 2 (Janvier-Février 1947). 3 
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quence la plus élevée. Les deux vibrations A;, (3) et A;, (4) auront 
des fréquences intermédiaires. 
On peut résumer les considérations qui précèdent par le schéma 
suivant : 
— fréquence croissante + 


Vibrations //OX et OY.  .  (B:,, As) (2Ba, 2B39) (A1gB1g) 
Vibrations OZ AN CON ER aR . 
Infrarouge. — En appliquant les deux hypothèses ci-dessus, on 


trouve que les mouvements permis en infrarouge comprennent : 

— trois translations T; (type B:,), Ty (type B2,), Tz (type B4) ; 

— irois vibrations que j'appellerai antitranslations et que je dési- 
gnerai par Vx (type B:,), Vy (type B2), Vz (type B:,) où tous les ions 
négatifs vibrent parallèlement eten opposition de phase avec tous les 
ions positifs (voir fig. 10, a, b, c); 


Fig. 10. — Représentation des vibrations d’antitranslation 
sur le modèle réduit. 


— deux vibrations de type B:, (moment permis My) où les dépla- 
cements des ions sont voisins de la direction OZ : 

— et deux vibrations de type B,, (moment permis M;) où les dépla- 
cements des ions sont voisins de la direction OY. 
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Parmi les vibrations, seules les vibrations Vz, Vs, Vs produiront 
une forte absorption infrarouge ; tous les ions vibrant, dans ces 
vibrations, à l'encontre de leurs voisins immédiats (de signes diffé- 
rents), la fréquence doit en être assez élevée. 

Libralions des ions complexes CO,. — Chaque ion CO; possède un 
plan de symétrie 5, ; les librations de cet ion se classent relativement 
à cet élément de symétrie en s(6x) et a(ox). 

Une libration s(5,) se fait autour de l’axe OX qui est un axe princi- 
pal d'inertie de l'ion. Nous la désignerons par P*. Par couplage avec 
les librations des autres ions CO; de la maille, elle donne naissance 
à quatre vibrations propres d'ensemble de la maille detypes A;,, B,, 
Bas, B3- 

Une libration a{s;) d’un 1on CO; peut se faire autour d’un axe 
quelconque du plan YOZ. Il existe deux degrés de hberté pour les 
librations a(sx) et par couplage avec les autres ions on obtient deux 
vibrations de chacun des types suivants : A,,, B,,, B:,, B3,. Nous sup- 
poserons, comme le font Kastler et Rousset | 19}, que quel que soit le 
mode de couplage, les Librations se font autour des axes principaux 
d'inertie des 1ons qui sont les axes OY et OZ, et nous désignerons ces 
librations par PY et PZ. Dans le cas des cristaux ioniques les forces de 
liaisons entre ions sont plus grandes que dans celui des cristaux molé- 
culaires, étudiés par Kastler et Rousset ; cependant cette hypothèse 
peut se justifier par le fait que les moments d'inertie correspon- 
dant aux axes OY et OZ sont très différents l’un de l’autre. 

La symétrie ternaire de l'ion CO, libre, et celle quasiternaire de 
son entourage dans le cristal (symétrie du champ de force extérieur à 
l'ion) conduisent à penser que, si les forces de couplage entre Îles 
différents ions sont faibles, les vibrations provenant des librations Px 
et PY auront des fréquences voisines, et différentes de celles des vibra- 
tions provenant des librations PZ. 

Effet Raman. — On peut calculer l'intensité des raies de Raman 
provenant des librations des ions CO; par la méthode employée par 
A. Kastler et A. Rousset. Dans le cas de l’aragonite, les axes princi- 
paux d'inertie et les axes de lellipsoïde de polarisabilité de chaque 
ion CO; ont les directions OX, OY, OZ des axes de symétrie du cris- 
tal. On calcule les tenseurs relatifs aux différentes Hbrations d’un 
ion à partir des polarisabilités principales gx, g+, g: de lion CO, et 
des amplitudes 0x, 0+, 0, des librations ; on a gx # gx. On en déduit 
les tenseurs relatifs à l'ensemble de la maille pour les différents 
modes de couplage. Les résultats sont les suivants : 

Sur les six vibrations provenant de librations des ions CO, et qui 
sont permises en effet Raman (voir fig. 11 le schéma de ces vibrations): 

— deux produiront des raies fortes, d'intensité voisine, de 


ypes B:, (PY, intensité proportionnelle à &,,; = (g: — gx)°0) et By 
Px, intensité proportionnelle à &, = (gx — gz)°0x) ; 
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— une produira une raie très faible de type B;, (P7, intensité pro- 
portionnelle à &%, —=(gx — gx)*02)(ces trois vibrations sont soulignées 
deux fois sur la figure 11); | 

— trois ne donneront pas de diffusion de Raman. 


Z 
Es 
Ag (5 s(o )sto,) | s(5)a(,,) a (o,) 


y sg 


pY À PIS. 
Ba ts ato,)s (a) Bq a (5, s(a) a (o,) 


» 


pz 


B,4a (59 a(o,)s(o,) Bzga to, s (o,)a lo) 
Fig. 11. — Schéma des librations des ions CO; permises en effet Raman 


sur le modèle réduit de l’aragonite. 


infrarouge. — Une libration d’un ion tel que CO;, qui ne possède 
pas de moment permanent, ne peut pas produire de moment électri- 
que sinusoïdal, si cette libration ne s'accompagne pas de déplace- 
ment des centres de gravité des ions. Mais lorsque les ions CO, sont 
situés dans des cristaux, leurs librations peuvent s'accompagner de 
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déplacements des centres de gravité; ceci se produit très probable- 
ment dans la calcite où les bandes d'absorption infrarouge résultant 
des librations ont une intensité quiestloin d’être négligeable. Il n’est 
donc pas impossible que dans l’aragonite aussi, certaines de ces 
vibrations produisent 1ne bande d'absorption infrarouge. Le dénom- 
brement se trouve dans la colonne : Externes librations du tableau XII. 


5. Vibrations internes. — Vibrations d’un ion. — Dans l’aragonite 
les ions CO; ont pour groupe de symétrie C(m). La symétrie d’un 
ion libre est celle d’un triangle. équilatéral, dont le groupe est 
D:1(6. 2.m) ; par perte de l’axe ternaire elle devient celle du triangle 
isocèle, dont le groupe est C,(2,m); par perte du plan de symétrie 
qui est le plan de l’ion (et corrélativement de l’axe binaire) lion n’a 
plus qu’un plan de symétrie 54, son groupe est C,. 

C, est un sous-groupe de C;,, qui est un sous-groupe de D,,. L’évo- 
lution des types de symétrie des vibrations, dans le passage du 
groupe D, au groupe GC, etau groupe C!, et l’évolution des règles de 
sélection correspondantes avec l'indication des termes du premier 
ordre sont données dans le tableau XIV. 

Le coefficient x est relatif à l’abaissement de symétrie D;, — C» 
(perte de l’axe ternaire'. Le coefficient X' est relati F à l’abaissement de 
symétrie C> — GC, (perte du plan de symétrie de l'ion). , & 

Le tenseur [T}, est le tenseur (I,1) page 14. Nous lécrirons ici : 


a Oo o 
he | o &.o 
o—0 € 


Les deux tenseurs [T]Ÿ et [T]Ÿ sont des cas particuliers des ten- 
seurs [T}Ÿ et [T]9 (voir (1,3) page 14), celui où les coordonnées nor- 
males g, et g: sont l’une s(53), l’autre a(ox). Nous les écrirons : 


€ [0] (eo) O 810 

FIG) _— E. 
[T M = O —E oO et (TJ — € o o 
[e) (0) [e) (e] [e] [e) 


De même, les tenseurs [T]{ et[Tjf sont : 


0 0 o | 0 OO —44 
LE NT et [TJ — 00 o 
CRT 2% 9 0 


On voit dans le tableau XIV quela vibration v, donne une vibration 
de type A’ dans le groupe C;, c'est-à-dire s(sx); il en est de même 
pour la vibration y,; chacune des vibrations dégénérées vs et v, se 
décompose en deux vibrations simples l'une de type A’ ou S(6x), 
l'autre de type A” ou a(o:). 
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Vibrations de l’ensemble de la maille. — Chacune des six vibra- 
tions simples d’un ion CO; donne par couplage avec la même vibra- 
tion des autres ions de la maille, quatre vibrations d'ensemble. 

Les vibrations s(5,) de l'ion CO; donnent quatre vibrations d’en- 
semble de la maille appartenant aux quatre types suivants : A4,, B:, 
Byus Bax. Ces quatre vibratiois d'ensemble sont représentées pour 
la vibration v, de l'ion sur la figure 12. 

Les vibrations a(s;) de l'ion donnent aussi quatre vibrations d’en- 
semble de types : Bs,, By, Aus Bau- 


Ag s (6) 5 Co) s(o,) B9 s(o,) æ(o,) a (o,) 


Bit (8x Ua) «à Go.) Beus(o,)æ (o,)s (o,) 
Fig. 12. — Couplage de la vibration totalement symétrique de l'ion CO; 


dans la maille. 


On calcule facilement, en tenant compte des différents couplages, 
les tenseurs et les moments relatifs aux différentes vibrations de l’en- 
semble de la maille en fonction des tenseurs et des moments relatifs 
aux vibrations internes de l’ion CO, de symétrie C,, donnés dans le 
tableau XIV. 

Tous les résultats sont donnés dans le tableau XV, qui contient les 
coefficients des tenseurs et les moments infrarouges permis dans les 
vibrations de la maille d’aragonite. Faute de connaître les valeurs 
relatives des différents termes apparaissant au premier ordre lors- 
que la symétrie est diminuée, nous désignerons tous ces termes 
par À (ou X') bien que leurs valeurs numériques n'aient pas de raison 
d’être égales. À — 0, \ — o représente l'approximation d’ordre zéro : 
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symétrie );, de l'ion CO, ; À Æo, V — o représente pour l’ion CO; la 
symétrie d’un triangle isocèle : C2; À 0,  o enfin se produit 
dans le cas où l’abaissement de symétrie de l’ion CO, au groupe C, est 
manifeste. 

Le tableau XV contient de plus les fréquences expérimentales des 
vibrations propres internes de l’aragonite, de la cérusite et du nitre. 


RESULTATS EXPÉRIMENTAUX 


6. Effet Raman. — J'ai dû tailler plusieurs cristaux d'’aragonite 
pour pouvoir obtenir tout le spectre. Les premiers cristaux taillés, 
originaires de Bohême, étaient légèrement jaunâtres et présentaient 
une fluorescence qui donnait un fond continu intense. Signalons que 
cette fluorescence est polarisée et que sa polarisation change avec 
l'orientation du cristal. Le dernier cristal, venant de  Salz- 
bourg (Autriche), parfaitement incolore et dépourvu de fluorescence, 
m'a permis d'étudier toutes les raies du spectre. 

Le tableau XVI donne les fréquences, les intensités et les polarisa- 
tions des raies du spectre dans les six cas d'observation. 


Tagzeau XVI 


Polarisation 
, [nten- 

Fré- pes “ 

quences is Types AUe 
E) à | 

Ka ge tives |Cas 1|Cas 2| Cas 3 | Cas 4 | Cas 5 | Cas 6 

113 DS D LE = — oo —  |Big ou By 

146,0 | 2 0 to) 0 () — — Aig 

154,7 | 10 co oc co 0 oc 0 B2g 

183 ii © co 0 co 0 00 B3g 

193 0,5 | o 0 co co co oo Big 

208,5 4 oc co 0 co 0 co Bag 

216,6 | : 0 o - Co) — = Aig 

222 : == — == = oo Ce] Big 

250 0,6 co oo 0 oc 0 co B3g 

263 0,6 oo 00 0 oc 0 00 B3g 

276 0,5 0 () 0 oœ C2 00 Big 

287 0 0 — 0 — = Ag 
É 702,9 ASE 6 co oo co Big É E; 

07,0 [er e GC o 0 Æ Aïg : 
1 087,1 l15; (4)| o o kw 0,3lcv 0,3 cv 0,3 0,3 Aiy | En 
1 464,2 | 0,3 | oo | — 00 0 0 By À E, 
1 466,7 0,4 0 — (0) 0 — 0 Ag 
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Les raies 146 ; 193 ; 216,6 ; 223 ; 276 ; 287 cm! n'avaient encore été 
signalées par aucun auteur. 

Les raies 702,9 et 707,0 cm" d’une part, 1 464,2 cm-tet 1 466,1 cm! 
d'autre part sont dédoublées, grâce à l’analyse de la lumière polari- 
sée, pour la première fois. Les résultats les plus complets avaient été 
donnés par Rasetti (29) qui trouve une raie à 892,4 cm". 

On voit sur le tableau que, d’après sa polarisation, chaque raie 
appartient à un type bien déterminé. Deux cas peuvent suffire, en 
principe, à classer une raie. Les quatre autres cas, quand ils ont pu 
être observés, concordent toujours avec les précédents. 

Les intensités sont mesurées relativement à celle de la raie 
154,7 cm! prise arbitrairement égale à 10. Toutes les raies sont 
d'intensité constante dans les différents cassauf celles de type A,,. Pour 
ces dernières, l'intensité marquée dans le tableau XVI est l'intensité : 
maximum. 


7. Infrarouge. — Liebisch et Rubens [20] ont mesuré, en lumière 
polarisée, le pouvoir réflecteur de l'aragonite pour les basses fréquen- 
ces. Les spectres d'absorption et de réflexion infrarouge de haute 
fréquence de l’aragonite ont été obtenus avec une très grande préci- 
sion en lumière polarisée par Nyswander [27]. 

Les maxima de réflexion ont été réunis dans le tableau XVII. 


Tagzeau XVII 


Direction 
du moment 


Fréquences en cm—! Types 


OX 1-73 1 493 706 274 (200) (1o0)| B3 
OY 1 5oñ 712 294 (200) 114 Beu 
OZ — 866 712 274 (200) 118 Buu 


INTERPRÉTATION DES RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX 


8. Vibrations externes. — Les résultats relatifs aux raies de basse 
fréquence sont très difficiles à interpréter, étant donné le nombre 
élevé des vibrations de chaque type qui sont permises. On ne doit 
s'attendre à aucune égalité de fréquence entre les raies de Raman et 
les bandes infrarouges, car elles proviennent de vibrations diffé- 
rentes. 

Effet Raman. — Le nombre des raies repérées est 12, dont 3 
très faibles. Comme il n° ya quesix vibrations d'ensemble provenant de 
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pivotements et permises en effet Raman, on doit en conclure que les 
vibrations des centres de gravité des ions peuvent produire dans l’ara- 
gonite des raies de Raman d'intensité non négligeable. 

Le nombre de raies trouvées dans chacun des types de symétrie est 
en général (sauf, peut-être, pour une raie très faible du type B;,) infé- 
rieur au nombre prévu, même en admettant les hypothèses restricti- 
ves faites sur les pivotements (cf. p. 35). Ces hypothèses ne se trou- 
vent donc pas infirmées. 

Les deux raies les plus fortes du spectre sont l’une de type B,, 
l’autre de type B:,. On peut les attribuer aux deux vibrations de 
l’ensemble de la maille où tous les ions CO; exécutent des librations 
en phase autour des axes OY et OX contenus dans leur plan. Cepen- 
dant, étant donnée la symétrie quasiternaire de l'ion CO; et de son 
entourage dans le cristal, il est étonnant de voir que ces deux raies 
ont des fréquences et des intensités assez différentes : B:,, 155 cm-{, 
int. : 10; By, 208 cm", int. : 4. J'ai cherché une explication de ce 
fait en étudiant l’entourage d’un ion CO:;. Les intensités relatives 
calculées des raies de librations de types B:, et B3, sont (92 — gx)°6 
et (gx — gz)°0%, 0x et 0x étant les amplitudes des librations PY et Px. 
Si nous supposons gx — gx (réfractivités de l’ion CO; suivant les 
axes OX et OY égales), l'intensité est simplement proportionnelle au 
carré de l'amplitude de la libration. On peut se servir de la loi d’équi- 
partition de l’énergie pour trouver une relation simple entre l’ampli- 
tude et la fréquence. Appelons I l'intensité lumineuse diffusée dans 
une libration, v la fréquence de cette libration, K le moment d’inertie 
de l'ion, C le couple de rappel de la libration. La lettre X ou Y en 
indice indique si ces grandeurs se rapportent à la libration P* ou P*. 

Nous avons : 


mais si nous appliquons à ces librations le principe d’équipartition de 


S ‘ 5 ÿ 1 
l'énergie, l'énergie d’une libration étant - C0?, nous trouvons : 


LS 


Or la fréquence d’une libration est liée au couple de rappel par la 
relation : 


etcomme : 


< 
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Nous obtenons une relation entre le rapport des intensilés et le rap- 
port des fréquences des librations : 


L'expérience donne pour le premier membre la valeur 0,4 et pour 
le second la valeur 0,55. L'accord, sans être excellent, n’est pas trop 
mauvais. On explique ainsi le fait que la libration de plus haute fré- 
quence soit d'intensité plus faible. I reste à expliquer pourquoi la 
libration autour de l’axe OX est de fréquence plus élevée que celle 
qui se produit autour de l’axe OY. Si l’on calcule, en fonction des 
distances interioniques, les forces de rappel des pivotements d’un 
ion CO; dues aux six ions Ca voisins, on trouve pour le rapport 
2 

== la valeur 0,85, ce qui explique partiellement cette différence 
X 

expérimentale. 

Puisqu’on trouve dans le spectre deux fortes raies de libration, on 
peut admettre que les hypothèses faites sur les librations sont correc- 
tes dans le cristal d’aragonite. Toutes les autres raies du spectre, sauf 
peut-être une raie faible de type B,, relative à la libration PZsont donc 
dues aux vibrations des centres de gravité des ions. Dans le spectre 
se trouvent deux raies de basses fréquences de types A;,, et B,, ou B:, 
(ce sont les deux raies de plus basse fréquence du spectre), et deux raies 
de haute fréquence de types A,,et B,, (ce sont les deux raies de fré- 
quence les plus élevées du spectre). Nous pouvons les attribuer respec- 
tivement aux vibrations A4, (1), 146 em—t; L,,(1), 113 em"; A4, (2), 
287 cmt et B,, (2), 276 cmt (voir fig. 9). La raie correspondant à 
la vibration B3, (4) de fréquence élevée est probablement une des 
raies 250 ou 263 cmt ; la raie correspondant à la vibration B;, (1) est 
peut-être la raie 183 cmt. 

Les attributions ne peuvent aller plus loin. En effet il manque des 
raies dans le spectre (1 detype A1,, 2 de type B:,, 1 de type B;,) et l’on 
ne peut savoir a priori lesquelles manquent. 

Infrarouge. — Les trois plus fortes bandes du spectre sont de fré- 
quence élevée (274-294-2794 cm—") et d'intensité voisine ; on doit les 
attribuer aux vibrations V;, Vy, V; où tous les ions CO, de la 
maille vibrent en opposition de phase avec tous les ions Ca. Les fré- 
quences de ces vibrations sont voisines des fréquences les plus élevées 
apparaissant en effet Raman, où les ions CO, vibrent en opposition 
avec les ions Ca proches dans la direction de la vibration. On voit que 
les fréquences des vibrations V,, V,, V, qui se font suivant les direc- 
tions OX, OY, OZ sont très voisines les unes des autres. Les forces. 
qui entrent en jeu dans ces vibrations sont les dérivées des forces qui 
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assurent la cohésion du cristal; elles sont de même grandeur dans 
toutes les directions, ce qui est naturel pour un cristal ionique. 

On trouve d’autres bandes de fréquence et d'intensité plus faibles 
pour lesquelles je n'ai pas d'attribution à proposer. 


8. Vibrations internes (Pour la comparaison des résultats théo- 
riques et expérimentaux se reporter au tableau XV). 

Ensemble E,: Effet Raman. — Sur les deux raies prévues, l’une, de 
type A4, forte, l’autre, de type B:,, nulle à l’approximation d’ordre 
zéro, une seule apparaît. C’est une raie très forte, de type A, ayant 
les mêmes caractères que la raie correspondante dans la caleite ou la 
dolomie. La polarisation de cette raie est pb —0,02 ou p—0 aux 
erreurs d'expérience près dans les deux premiers cas et 0,3 dans 
les quatre derniers cas. On retrouve donc les mêmes anomalies que 
dans les spectres de calcite et de dolomie. Les variations d'intensité de 
cette raie dans les différents cas montrentque exx # eyy # 2e77. La dis- 
symétrie imposée à l’ion ne se manifeste done pas. 

Infrarouge. — Les deux bandes faibles théoriquement possibles 
de types B,, et B:, n'apparaissent pas. 

On peut conclure que la vibration totalement symétrique de l’ion 
CO; est très peu perturbée par l'entourage cristallin. 

Ensemble FE; : Effet Raman. — Les deux raies permises par la symé- 
trie de l'ion dans le cristal, mais d’intensité nulle à l’approximation 
d’ordre zéro, n'apparaissent dans aucun de mes spectres (Rasetti 
cependant en indique une à 852 cm"). 

Infrarouge. — On trouve, dans cette région, un maximum très fort 
(pouvoir réflecteur supérieur à 99 0/0), à 865 cm—*, de moment M;, cor- 
respondant à l’approximation d’ordre zéro, et un autre maximum, fai- 
ble, mais assez net sur les courbes, non signalé par l’auteur, de 
moment M,, situé vers 848 cm—!, manifestant la dissymétrie pyrami- 
dale de l'ion. 

Ensemble E, : Effet Raman. — On observe deux raies, l’une de type 
A4, l’autre de type B,,, distantes de 4 cmt. La raie de type A,, pro- 
vient du couplage dans la maille de la vibration s(s;) de l'ion ; la 
raie de type B:,, du couplage de la vibration a(o,) de l’ion. On voit 
ainsi apparaître la cessation de dégénérescence résultant, pour l'ion, 
de la perte de son axe ternaire. La séparation de fréquence n’a pu 
être mise en évidence que dans les cas 3 et 4 où l’une des raies est 

olarisée à l'infini, l’autre raie polarisée à zéro. 

L'étude des intensités relatives montre que, pour l’ensemble de ces 
deux raies : 


lex | ler > lex] et |exr | #Æ exx |, 


ce qui correspond, pour les intensités, à l’approximation d'ordre zéro. 
Les deux raies de type B:, et B2,, permises par la perturbation pyra- 
midale de la symétrie, n'apparaissent pas. 
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La perturbation apportée à l'ion n’est donc mise en évidence que 
par la séparation des fréquences des raies A;, et B;,, qui montre la 
perte de l’axe ternaire de l'ion. | 

Infrarouge. — Nyswander a observé trois raies d'absorption, de: 
types Bin, Bou et Ba. Les deux raies de types B,, et B.,, provenant de 
couplages différents dans la maille d’une même vibration interne s(ox) 
de l'ion, ont même fréquence 712 cmt, la raie provenant de la 
vibration a(s,) de l’ion a une fréquence légèrement plus basse 706 cm". 
Les deux raies actives à l’approximation d'ordre zéro, B.,\(M;) et 
Bs(Mx), sont nettement plus fortes que la raie de type B,,(M;) qui 
manifeste la dissymétrie pyramidale de l'ion. 

Ensemble E, : Effet Raman. — On trouve deux raies, l'une de type 
A1 l’autre de type B:,. Elles ont une différence de fréquence de 
2 cmt. Comme la raie de type A;, provient d’une vibration s(5;) de 
l'ion, et la raie de type B2, d'une vibration a(c,) de l'ion, on met en 
évidence la cessation de dégénérescence résultant de la perte de l'axe 
ternaire. Comme pour les vibrations de déformation c’est la vibration 
(ox) qui a la fréquence la plus élevée. 

La vibration s(s;) donne naissance à une raie de type A,, pour 
laquelle e;y > :,:. La raie de type B;, n'apparaît pas. Pour la vibra- 
tion a(s;) au contraire la raie devant apparaître à l’approximation 
d'ordre zéro (type B;,) est absente et la raie de type B:,, relativement 
forte, met en évidence la dissymétrie pyramidale de l'ion. Cette per- 
turbation est analogue à celle qui apparaît dans la polarisation de la 
vibration doublement dégénérée de valence de la dolomie. 

Infrarouge. — Les bandes correspondant à l’approximation d'ordre 
zéro sont très fortes ; celle de type B;,, pouvant provenir de la pertur- 
bation de l’ion n'apparaît pas. La bande de type B:, provenant de la 
vibration a(sx) présente deux maxima, ce qui reste inexpliqué. 


20 Cérusite. 


ETUDE THÉORIQUE 


1. Différence entre les structures de l’aragonite et de la cérusite. — 
(Généralités. — La structure de la cérusite est identique au point de 
vue de la symétrie à celle de l’aragonite. Les prévisions théoriques 
obtenues par des considérations de symétrie sont donc les mêmes pour 
les deux cristaux. Cependant les résultats expérimentaux sont très 
différents, tant pour les vibrations internes que pour les vibrations 
externes. J'ai donc cherché à voir si les différences existant entre ces 
cristaux pouvaient expliquer les différences observées dans les spectres. 

Les ions négatifs étant les mêmes, les différences proviennent du 
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remplacement de l'ion Ca++ par l'ion Pb++,. Le tableau XVIII donne 
les valeurs de quelques grandeurs relatives à ces ions. 


Tagzeau XVIII 


Ca Pb 
Massealomiquenss A à Gù le 4o,1 207,2 
Rayon ionique PINS 1 1,06 À 102 À 
Refractivité ionique … à > * 1,99 cm* 9,93 cm* 


Les positions relatives des ions (‘), leurs distances, sont modifiées ; 
en particulier, deux ions CO; de la maille, qui, dans l’aragonite, sont 
centrés très approximativement sur un même axe hélicoïdal parallèle 
à la direction OZ, ont, dans la cérusite, leur centre situé de part et 
d’autre de l’axe correspondant (à 0,12 À de celui-ci), ce qui détruit (de 
façon plus nette encore que dans l’aragonite) la symétrie ternaire de 
chaque ion CO;. 

Structure quasi lamellaire de la cérusite. — L'ion Pb a une très 
forte polarisabilité. Elle est 5 fois plus grande que celle de l'ion Ca 
et à peu près égale à celle de l’ion CO;, ion complexe comprenant 
3 ions O—— assez fortement polarisables, La grande polarisabilité de 
lion Pb (proportionnelle à sa réfractivité) rend compte de la valeur 
élevée de l'indice de réfraction de la cérusite. D'autre part, d’après 
Hund [18], quand, dans un cristal, se trouve un ion simple à forte 
polarisabilité, le type du réseau tend à s'éloigner du type réseau de 
coordination pour se rapprocher du type réseau moléculaire ou 
réseau lamellaire. 

Afin de mettre nettement en évidence les différences existant entre 
l’aragonite et la cérusite, j'ai comparé les distances interioniques de 
l’aragonite à celles de la cérusite, calculées à partir des coordonnées 
des atomes [12]. 

Considérons d’abord les plans réticulaires successifs d'ions COz3 — 
et X++(X— Ca ou Pb) perpendiculaires à l'axe OZ. Nous trouvons 
successivement un plan d'ions CO;, un plan d'ions X, un plan d'ions 
CO, puis de nouveau un plan d'ions CO3;, un plan d'ions X, un plan 
d'ions CO;, épuisant ainsi la hauteur dela maille (voir la figure 13 qui 
représente les traces des différents plans d'ions sur un plan contenant 
OZ ; sur cette figure les distances sont relatives à la cérusite). Les 


(‘) Les notations pour la désignation des ions sont les mêmes pour la 
cérusite que pour l’aragonite, voir fig. 4. 
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plans d'ions X, deux fois moins nombreux, comportent évidemment 
deux fois plus d’ions. Considérons comme nous l'avons fait pour l’ara- 
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Fig. 13. — Espacements des plans d'ions perpendiculaires à OZ 
dans la cérusite. 


Fig. 14. — Arrangement des ions CO; et Pb dans une couche élémentaire 
de la cérusite. 
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gonite, une couche formée detrois plans d’ions voisins : un plan d'ions 
CO:;, un plan d'ions X, et un plan d’ions CO, à laquelle nous don- 
nerons le nom de couche élémentaire. Une telle couche a la structure 
représentée, en projection sur un plan perpendiculaire à OZ, sur la 
figure 14. Le plan médian d’une telle couche est formé d'ions Pb, et 
Pbrr avec au-dessus un plan d'ion CO:x et au-dessous un plan d’ions 
CO3rv. J'ai calculé : 

1° l’épaisseur e de ces couches élémentaires, c’est-à-dire la distance 
suivant OZ des centres des atomes de carbone des ions CO3n et COsrv; 

2° leur distance d à la couche élémentaire voisine (c’est-à-dire la 
distance suivant OZ des centres des atomes de carbone de deux CO; 
de deux plans voisins appartenant à des couches élémentaires diffé- 
rentes (par exemple CO3n et CO). On trouve les distances en À dans 
le tableau XIX : 


TaBceau XIX 


Aragonite CO;Ca 
Cérusite CO3Pb . 


(r représente les rayons des ions Ca++ et Pb++). 


Il est remarquable que l'épaisseur e de la couche élémentaire 
reste pratiquement constante quand on passe de l’aragonite à la 
cérusite, alors que le rayon de l'ion compris dans cette couche croît 
sensiblement. Par contre, la distance d de deux de ces couches est 
beaucoup plus grande dans la cérusite que dans l’aragonite. Ces faits 
doivent s'expliquer par la grande polarisabilité de l’ion Pb ; on peut 
penser que les liaisons entre les ions Pb et les ions CO; qui les entou- 
rent ne sont plus des liaisons ioniques pures. Sans conclure à une 
structure lamellaire de la cérusite (en particulier il n’y a pas de cli- 
vage perpendiculaire à OZ), nous voyons cependant que ces couches 
sont plus séparées dans la cérusite que dans l'aragonite. 

Entourage d'un ion CO3. — L'entourage d'un ion CO; est repré- 
senté sur la figure 15. Ce sont principalement les forces électrostati- 
ques d’attraction qui s’exercent entre les ions CO; et les 3 ions Pbnet 
Pbry appartenant à la couche voisine (ou entre d’autres 1ons CO: et Pb 
situés de même façon les uns relativement aux autres) qui assurent 
la cohésion entre deux couches voisines. Les distances entre ions voi- 
Ann. de Phys., 12 Série, t. 2 (Janvier-Février 1947). 4 
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sins sont données en À dans le tableau XX. Nous rappelons les dis- 
tances relatives à l’aragonite données dans le tableau XI. 


Fig. 15. — Entourage d’un ion CO; dans la cérusite. 


TaBzeau XX 


Xiv— O|X,4—0’|X1 — 0’ X, —10 | X, — 0” 


Aragonite X = Ca 


2,50 
Cérusite x Pb, 


2,71 


s est égal à la somme des rayons ioniques moyens des ions X++ et O——., 


On voit sur ce tableau qu’en général la distance X — O est supé- 
rieure au moins d'un dizième d’angstrôm à la somme des rayons ioni- 
ques, sauf dans les cas X1y — O, (X— Ca, Pb)et Pb, — 0’, où elle 
lui est presque égale (et même dans le cas Pb; — O légèrement infé- 
rieure) ; ces distances ont été soulignées dans le tableau XX. 

Nous avons déja vu que les couches élémentaires, plus distantes 
dans la cérusite, ne sont pas plus épaisses que dans l’aragonite, bien 
que l'ion Pb qui y est compris soit plus gros que l'ion Ca. Nous 
voyons maintenant apparaître une autre différence de structure de 
ces couches dans l’aragonite et dans la cérusite. Les ions Pb sont en 
contact avec les ions O’ et O" des ions CO; voisins (voir fig. 14, les 
ions Pb; et les ions O'et O" de l’ion CO;) alors que l'ion Ca, plus 
petit, n'est pas au contact des mêmes ions (voir fig. 5). 
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Conséquence optique de la structure quasi lamellaire de la céru- 
site. — On peut penser que la structure quasi lamellaire de la cérusite 
se manifeste dans la valeur de sa biréfringence. W. L. Bragg [4] a 
fait le calcul des indices de réfraction des carbonates rhomboédriques 
et orthorhombiques. Ses résultats sont en bon accord avec les 
valeurs expérimentales, sauf dans le cas de la cérusite ainsi qu'il le 
signale lui-même. Son calcul est basé sur la loi d'additivité des réfrac- 
tivités ioniques, L’ion métallique X étant isotrope, la double réfrac- 
tion est alors due tout entière à l’ion CO;. Appelons RI! et Ri les 
réfractivités totales des cristaux parallèlement et perpendiculaire- 
ment au plan des ions CO;. On a: 


RER R!! et ER RL. 
CO, 0; 


Pour la cérusite, le désaccord entre résultats expérimentaux et 
résultats calculés montre que la loi d'additivité (appliquée en suppo- 
sant l’ion Pb isotrope) n’est plus valable. La biréfringence observée 
est supérieure à la biréfringence calculée. Et, comme cela doit être 
dans le cas d’associations d’ions parallèlement à un plan XOY, la 
réfractivité observée dans ce plan est supérieure à la réfractivité cal- 
culée et elle lui est inférieure perpendiculairement à ce plan. 

Examinons les résultats numériques : 

Bragg prend pour les réfractivités ioniques les valeurs suivantes 
(en cm) : 


Rott—=1,99 Rwtt= 9,93 Ro 10,88  Ris--=— 8,38 


(ces deux dernières valeurs ont été calculées dans le cas de l’ion CO; 
de la calcite). 

Comparons dans un tableau les valeurs des réfractivités Ril et R1 
calculées à l’aide des formules ci-dessus avec les valeurs de ces 
réfractivités calculées à partir des indices expérimentaux all et n1 par 
la formule : 


ane Hu 
(M étant la masse moléculaire et p la densité de la substance étudiée). 


Tagceau XXI 


R observé | Ri calculé | Rt observé | R£ calculé || 


À 37 
ARADONIÉERE ES. à Tea 10,51 10, 
Cargeite. PU MURS d k 17,34 18,31 
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On voit que, pour l’aragonite, l’accord est satisfaisant, mais que, 
pour la cérusite, les valeurs observées se trouvent nettement de part 
et d'autre des valeurs calculées. 

Evaluons les erreurs relatives faites sur les réfractivités de la 
cérusite en supposant la loi d’additivité des réfractivités des ions, 
c’est-à-dire en supposant que les liaisons sont purement ioniques ; 
ce sont : 


e(Rll)—= + 0,018 et  :(R1)— — 0,056. 


Comparons ces erreurs à celles que l’on ferait sur les réfracti- 
vités Ro, et R&,, en supposant que la loi d’additivité des réfractivités 
ioniques est vérifiée pour les trois ions oxygène, O——, d'un même 
ion CO;. Bragg admet au début de son calcul la valeur R5—-=— 3,30 


pour la réfractivité d’un ion O——(et néglige la réfractivité de l’ion 
carbone). Les erreurs faites seraient : 


Es (RI)= + 0,09 et  s'(R1)—— 0,18. 


Les erreurs faites dans le cas de la cérusite sont plus faibles (de 3 
à 5 fois) comme nous devions nous y attendre, les liaisons entre 
ions Pb et CO; d'une même couche ne produisant pas d'associations 
à caractère aussi nettement homopolaire que les liaisons C— O dans 
l'ion CO; ; nous voyons cependant qu’elles sont d’un ordre de gran- 
deur comparable ; on trouve donc dans cette étude une conséquence 
de la structure quasi lamellaire de la cérusite. 


RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX 


2. Effet Raman. — Le cristal de cérusite employé a été taillé dans 
un échantillon naturel. Les résultats sont donnés dans le 
tableau XXII. 

Les intensités relatives à celle de la raie 1054 prise arbitrairement 
égale à 4 (pour pouvoir comparer avec l’aragonite) ont été mesurées 
dans le cas 6. 

Les trois raies de vibration interne de plus hautes fréquences 
étant plus larges que les autres, j’ai mesuré leur largeur (largeur 
en cm" de la raie, mesurée sur les enregistrements microphotomé- 
triques à la moitié de sa hauteur totale). Les intensités relatives 
données dans le tableau ne tiennent pas compte de la largeur de la 
raie, et seraient relativement plus fortes pour les trois dernières raies 
si on en tenait compte. 

L'effet Raman de la cérusite a déjà été étudié mais sans polarisa- 


tion par Cl. Schaefer, F. Matossi et H. Aderhold [34]. 
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Tagzeau XXII 


- Lar- Polarisation 
Re. Intensités | geur En- 
se nel relatives en Types | sem- 


cm—!|Cas 1|Cas 2|Cas 3|Cas 4|Cas 5|Cas 6 bles 
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3. Infrarouge. — Liebisch et Rubens [20] ont donné les pouvoirs 
réflecteurs de la cérusite pour les basses fréquences comme ils 
l’avaient fait pour l’aragonite. 


TaBzeau XXIII 


ARE Fréquences en cm! Types 
OX 156 1 374 (1) B3u 
OY 156 1 420 (!) B2u 
OZ 106 156 833 Biu 


= ————— 


(‘} Il reste cependant une incertitude sur lestypes des maxi- 
ma à 1 374 et 1 4ao cm—t: l'attribution indiquée ici est celle 
qui est donnée sur les courbes mêmes de réflexion ; les auteurs 
indiquent dans le texte, en contradiction avec la figure, un 
moment paralièle à OX pour 1 420 cm—"' el un moment parallèle 
à OY pour 1 374 cmt. 


p————————— — — —]——— —— ——— —”—” ”"—————… —"— _-—-"-—_-—-”-”-—_…”’-—_….….….….  — 
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Dans la région des hautes fréquences les spectres de réflexion 
infrarouge ont été étudiés par CI. Schaefer et M. Schubert [31]. Les 
courbes sont beaucoup moins précises que celles obtenues dans la 
même région par Nyswander pour l’aragonite. Les maxima sont 
donnés dans le tableau XXIIL. 


INTERPRÉTATION DES RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX 


4. Vibrations externes. — Æ/ffet Raman. — Le nombre total des 
raies observées, qui dans l’aragonite était de 12, est pour la cérusite 
au moins de 15. Le spectre des vibrafions externes de l’aragonite 
s'étend entre 113 et 287 cm", celui de la cérusite s'étend entre 58 
et 244 cmt. 

Les deux spectres se différencient nettement. Dans l’aragonite les 
deux raies les plus fortes sont de fréquence moyenne, de type B, 
et B3,; dans la cérusite les raies les plus fortes sont deux raies très 
intenses de basse fréquence, de type A4, et B4,. 

Librations. — Si nous cherchons dans le spectre de la cérusite 
deux raies correspondant aux librations en phase des ions CO3, ana- 
logues aux fortes raies de type B2, (155 cmt) et B;, (208 cm—!) de 
l'aragonite, nous trouvons seulement une raie assez forte de type B:, 
(103 cm -!, intensité 6). La raie de type B;, la plus proche se trouve 
dans la bande 147-152 cm-—!. Son intensité, très faible, doit être 
voisine de 1. Nous voyons que les raies de librations apparaissent 
beaucoup moins nettement dans le spectre de la cérusite que dans le 
spectre de l’aragonite. 

D'autre part, dans le spectre de la cérusite, apparaissent presque 
toutes les raies permises par la symétrie. Les règles de sélection 
supplémentaires provenant des hypothèses faites sur les librations 
ne s'appliquent donc pas. 

De cet ensemble de faits, on peut conclure que les librations des 
ions CO, dans la maille ne peuvent être considérées comme des libra- 
tions pures, mais qu’elles entraînent des variations de polarisabilité 
des ions métalliques entourant l’ion CO; ou de l’ion CO, lui-même. 
Nous trouvons là encore un effet de la dépendance dans laquelle se 
trouvent ions CO; et ions Pb. 

Vibrations des centres de gravité. — Les deux fortes raies de très 
basse fréquence du spectre étant de types A,, et B,,ne peuvent être dues 
à des librations des ions CO, ; on doit donc les attribuer à des vibra- 
tions des centres de gravité des ions. Nous avons prévu que deux de 
ces vibrations doivent avoir des fréquences particulièrement faibles et 
être de types A;, et B;,,. Ce sont les vibrations de la figure 9 : A4,(1) 
et B,, (1). Dans ces vibrations tous les ions d’une même couche élé- 
mentaire vibrent parallèlement et dans le même sens (suivant OY 
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ou OX), et en sens inverse de celui des ions de la seconde couche 
élémentaire de la maille. Les raies de la cérusite sont de plus basse 
fréquence et beaucoup plus fortes que les raies de l’aragonite que 
nous avons attribuées aux vibrations A3, (1) et B, (1). La différence 
de structure relative à ces couches élémentaires, que nous avons mise 
en évidence par l'étude critique des résultats fournis par les 
rayons X et par la mesure des indices, apparaît donc nettement aussi 
dans le spectre de Raman. 

Les forces entrant en jeu dans ces vibrations sont seulement celles 
qui s’exercent entre une couche élémentaire et ses voisines. On peut 
calculer le rapport des forces de rappel, f, et f, entrant en jeu dans 
ces vibrations, dans les cristaux d’aragonite et de cérusite, et rela- 
tives à un même nombre d’ions, de masses m, et m,. Le rapport des 


: y D ; é 

fréquences est : . = +5 — 1,95 pour une des vibrations (type B,) 
Va 146 ; s 5 

et — 3 2,00 pour l’autre (type A;,). Ceci conduit au rapport 


des forces de rappel : 


fa Va \? Ma 100 
ms rm 

La force de rappel relative à l’aragonite est donc nettement plus 
grande. 

La forte intensité de ces raies doit être due à la grande amplitude 
de ces vibrations. 

Dans la vibration de type B;,, le seul coefficient du tenseur de 
polarisabilité permis est e;7; dans une vibration de type A4,, les coef- 
ficients permis sont exx, eyy et Ez7. Dans les quatre premiers cas, les 
deux raies sont d’intensités voisines ; on en ‘déduit exy# ex; #eyy. Dans 
les deux derniers cas, la raie detype A4, n'apparaît pas, donc &,;—0. 
Il est intéressant de remarquer que ce coefficient s’annule bien qu'il 
soit permis par les conditions de symétrie. La polarisabilité varie 
donc au cours de ces deux vibrations, suivant des directions situées 
dans le plan des couches ; elle reste constante dans la direction per- 
pendiculaire à ces couches (l'ellipsoïde de polarisahilité relatif à 
l’ensemble de la maille conserve non seulement l’orientation de son 
axe OZ mais aussi la grandeur de celui-ci). 

Cette interprétation montre que les vibrations des centres de gra- 
vité des ions peuvent produire dans certains cas de très fortes raies 
de Raman. La basse fréquence de ces raies et leur forte intensité sont 
liées à la structure quasi lamellaire de la cérusite. On peut donc penser 
qu'on trouverait aussi de fortes raies de basse fréquence dans les 
cristaux à structure lamellaire tels que la brucite Mg(OH)}:. Malheu- 
reusement, ces cristaux, très facilement clivables, se présentent en 
général sous forme de lamelles, ce qui rend difficile leur étude en 
effet Raman. 


#19; 
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Dans les spectres de l’aragonite et de la cérusite, les raies de Raman 
de plus hautes fréquences (4 raies entre 217 et 244 cm! pour la céru- 
site, 4 raies entre 250 et 287 cm‘ pour l’aragonite) constituent un 
groupe, assez isolé du reste du spectre, formé de raies présentant un 
aspect semblable pour les spectres des deux cristaux (raies faibles et 
un peu floues). De même que dans l’aragonite, nous pouvons attribuer 
ces raies aux vibrations représentées figure 9 : A4, (2), 217 cm, 
By (2), 227-233 cmt, B3, (4), 244 cmt. Je n'ai pu attribuer aucune 
des autres raies du spectre à des vibrations déterminées. 

Infrarouge.— Demèmeque pourl’aragonite, ontrouve trois maxima 
très forts et de fréquence relativement élevée dans les spectres de 
réflexion infrarouge relatifs aux vibrations externes. On peut les 
attribuer aux vibrations V;, Vr, V; du cristal (voir fig. 10). 

Il est fort étonnant de remarquer cependant que ces vibrations, qui 
sont celles qui doivent développer dans la maille les forces de rappel 
les plus considérables, puisque tous les ions CO, de la maille vibrent 
à l'encontre de tous les ions Ca qui les entourent, ont une fréquence, 
égale à 156 cmt, bien inférieure à celle de vibrations externes du 
spectre de Raman qui va jusqu’à 244 cmt. Il n’en était pas de même 
dans l’aragonite, et ce fait demeure inexpliqué. 


5. Vibrations internes (Pour les prévisions théoriques cf. p. 4o, 
tableau XV). 

Ensemble Æ,. — "Tous les résultats relatifs à cet ensemble sont ana- 
logues à ceux de l'aragonite : on trouve en Raman une seule raie, de 
type A4, avec la même variation d'intensité suivant les différents cas 
et la même polarisation anormale (observée aussi dans la calcite). 

La fréquence de la vibration v, de l’ion CO; dissous dans l’eau est 
égale à 1 065 cm", et cette fréquence est en général plus élevée quand 
l'ion CO; est compris dans un réseau cristallin ; pour la cérusite au 
contraire cette fréquence est plus basse : 1 054 cmt ; cet abaissement 
doit être dû à l'entourage des ions Pb de grande polarisabilité. 

En infrarouge les maxima pouvant provenir de la perturbation 
de l’ion n'apparaissent pas : comme dans l’aragonite, les moments 
(My et M;) restent d'amplitude négligeable. 

Ensemble E3.— Il apparaît en effet Raman une des deux vibrations 
permises. Elle est de type A;, et correspond donc à la perturbation 
pyramidale de l'ion. 

En infrarouge, seule la forte bande de moment parallèle à OZ, 
correspondant à l’approximation d’ordre zéro, apparaît. La perturba- 
tion pyramidale de l'ion était mise en évidence par cette vibration 
dans le cas de l’aragonite, mais seulement grâce aux excellentes 
mesures de Nyswander. 

Ensemble E3. — En effet Raman, les deux raies de types Ai et B4, 
correspondant à l'approximation d'ordre zéro n'apparaissent pas. Dans 
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cette région du spectre se trouve une seule raie faible, de type B,. 
Elle correspond à la vibration simple a(ox) de l'ion et à un coefficient 
du tenseur €,4 interdit dans la vibration v, de l’ion libre et qui met en 
évidence la dissymétrie pyramidale de l’ion. 

Les vibrations dégénérées de déformation sont donc très pertur- 
bées dans la cérusite, alors que dans l’aragonite la perturbation se 
réduisait à une légère séparation de fréquence résultant de la dégé- 
nérescence, sans changement notable des intensités. Cette différence 
est à rapprocher de la différence de structure que nous avons mise en 
évidence p. 50 : dans la cérusite les ions O’ et O" d’un ion CO, sont 
au contact des ions Pb d’une même couche, tandis que dans l’arago._ 


nite ils sont séparés des ions Ca par 0,2 À. Or, dans les vibrations de 
déformation, les directions de vibration des ions O’ et 0”, en première 
approximation perpendiculaires aux traits de valence, sont voisines de 
la direction O — Pb (0 — Pb; par exemple; le cosinus de l’angle de 
ces deux directions est égal à 0,92). À priori nous n’aurions pu dire 
si la proximité des ions Pb aurait pour effet d’augmenter ou de dimi- 
nuer la diffusion de ces vibrations. D’après l’étude de cet ensemble, 
on voit que cette proximité a pour effet de diminuer la diffusion qui 
correspond à la vibration non perturbée qui se fait tout entière dans 
le plan de lion ; la seule raie faible qui apparaît résulte d’un gau- 
chissement de cette vibration. 

L'étude de cet ensemble de vibrations n’a pas été faite en lumière 
infrarouge polarisée (il donne lieu à une absorption infrarouge assez 
faible). Il serait pourtant fort intéressant de pouvoir compléter les 
résultats obtenus en Raman. En lumière naturelle on observe un 
dédoublement (658 et 670 cmt}, mais on ne peut évidemment savoir 
à quels types de vibrations ces maxima correspondent. 

Ensemble E,. — En effet Raman, trois raies apparaissent forte- 
ment ; chacune de ces raies est large et très intense, beaucoup plus 
intense que les raies de l’ion CO; correspondantes dans les spectres 
de Raman de la calcite et de l’aragonite, Remarquons tout de suite 

ue les vibrations de valence n’ont pas les mêmes raisons que les 
vibrations de déformation d’être gênées par les ions Pb proches. 

Les deux raies de types B4, et B:, proviennent de la vibration simple 
de l'ion COs, a(ox), la raie de type B,,, de la vibration simple s(6x). 
La cessation de dégénérescence de la vibration dégénérée y, de 
l'ion CO; et sa décomposition en une vibration simple s(5;) et une 
vibration simple a(s;) manifeste la perte de l'axe ternaire de l'ion ; 
la différence de fréquence produite est de l’ordre de 100 cm". 

Les deux raies de types B,, et B:, proviennent de couplages diffé- 
rents d’une même vibration interne de l'ion CO;. La différence de 
fréquence, égale à 14 em—!, est donc due aux forces de couplage entre 
les différents ions de la maille. Cette différence, assez considérable, 
est certainement reliée à l’arrangement compact des ions CO; et Pb 
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dans une même couche élémentaire. Dans la vibration de type B4, 
les ions COsn et COsry d'une même couche (voir fig. 14) vibrent en 
phase, el en opposition de phase dans la vibration de type Bz. 

La différence de fréquence introduite par les forces de cou- 
plage (14 cm!) est bien inférieure à celle qui provient de la cessation 
de dégénérescence (100 cm—!). 

L'effet considérable de la perturbation apportée à l'ion dans cette 
vibration se manifeste aussi dans les intensités relatives des raies 
puisque les raies de types B:, et B:, interdites à l’approximation 
d'ordre zéro, sont très intenses. Leur présence manifeste la dissy- 
métrie pyramidale de l'ion. 

La grande largeur de ces raies n’a pu être interprétée ; les vibra- 
tions de cet ensemble actives en absorption infrarouge donnent des 
bandes de largeur normale, à peine un peu plus larges que les bandes 
correspondantes de l’aragonite et du nitre. Mais les vibrations 
externes V; et V; qui, de même que les vibrations de l’ensemble E,, 
développent de forts moments électriques parallèles au plan XOY du 
cristal, produisent des bandes d’absorption infrarouge très larges. 
Ces faits qui n’ont pas d’équivalent dans les spectres d’aragonite 
sont-ils liés à la structure quasi lamellaire de la cérusite ? 

Ces faits peuvent être aussi rapprochés du suivant : dans les nitrates 
fondus, la vibration correspondante (v,) de l’ion NO; produit non pas 
une raie, mais une bande de plus de 100 cm! de largeur, alors que 
la raie dégénérée v, reste fine. On peut penser que les variations de 
la fréquence sont dues ici à l'entourage variable de chaque ion NO; 
par les autres ions du liquide. L’intensité dans ce cas aussi est accrue, 
puisque la bande se distingue nettement du fond continu sur une 
largeur de 100 cm". Il existe d’ailleurs aussi, autour du groupe de 
raies provenant de la vibration v, de l'ion CO, dans la cérusite, un 
fond continu assez intense. 

En infrarouge, les deux maxima qui apparaissent correspondent 
à l'approximation d'ordre zéro. 

Pour l'infrarouge comme pour l'effet Raman les fréquences pour la 
vibration s(ox) de l'ion sont plus élevées que pour la vibration a(ox). 


30 Nitre. 


ETUDE THÉORIQUE 


de Considérations générales. — Le nitre est un cristal orthorhombi- 
que de nitrate de potassium ; il appartient au même groupe de symé- 
trie Vy(Pnama) que les carbonates orthorhombiques. Les prévisions 


/ ve , \ . . 
théoriques relatives à ces derniers sont donc aussi valables pour le 
nitre. 
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Il pourra être intéressant de comparer les différences entre les 
spectres de l’aragonite et du nitre à celles qui existent entre les 
spectres de la calcite et du nitrate de sodium. 


ETUDE EXPÉRIMENTALE 


2. Effet Raman. — Le cristal utilisé a été taillé dans un échan- 
tillon naturel, en forme de parallélipipède rectangle. Ses axes sont 
orientés relativement à la maille de même façon que pour l’aragonite. 

Les résultats expérimentaux, dans quatre cas d'étude, sont donnés 
dans le tableau XXIV. 


TaBcEau XXIV 


Polarisation 
l'Eréquencel Wintensité|e 222. nn je p En- 
en cm—! relative Types sembles 
Cas 1 | Cas 2 | Cas 4 | Cas 5 
51 CN oo co () co B2g 
83 C2 10 oo 00 Cù 1 | où 1 | Bay et B3 
(large) 
124 CN 0,5 oo co oo 0 B2g 
713 1 0 o CN 1 — Ag et Big E: 
1 0438 15 Ur US Er PQ à Ag Jon 
1 340 1 0 0 co — Big E 
10957 I 0 0 0 — Ag 4 


Les intensités relatives ont été mesurées dans le cas 2. | 


mm, 


Toutes les raies se classent nettement sauf deux : 

1° La raie située à 83 em-—!, qui est très large et dont la polarisa- 
tion peut s'expliquer si l’on admet qu’elle est composée de deux raies 
superposées de types B:, et Bs. 

20 La raie située à 713 cmt, qui est fine, dont la polarisation 
peut s'expliquer en admettant qu’elle est composée de deux raies de 
types A4, et B4,. Des repérages précis, faits dans le cas 4 sur les 
deux composantes (I et t) de la raie, montrent que si une différence 
de fréquence existe entre ces deux composantes elle est inférieure 
dec. 

Nedungadi, dans une étude sur le nitre [26] dont je n'ai eu connais- 
sance qu'après la fin de ce travail et seulement par un extrait du 
journal Chemical Abstracts, 36, 1942, 1545, trouve les mêmes raies 
plus deux raies de vibrations externes à 100 et 143 cmt. 
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3. Infrarouge. — Le spectre infrarouge du nitre n'a pas été étudié 
pour les grandes longueurs d'onde. La seule étude qui ait été faite 
en lumière polarisée est celle de la forte bande à 7 y (ensemble E;) 
où les fréquences observées [32] sont données dans le tableau XV, 


p- 4o. 
INTERPRÉTATION DES RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX 


4. Vibrations externes. — Le spectre de basse fréquence du nitre 
ne contient que trois raies, dont une est double cependant. Il est de 
plus basse fréquence que celui de l’aragonite (51-124 cm" au lieu 
de 113-287 cm‘). De même les vibrations du nitrate de sodium sont 
de fréquences plus basses que celles de la calcite. Cette différence est 
due au fait que les ions des nitrates sont monovalents, alors que 
ceux des carbonates sont bivalents. Il doit en résulter, en effet, que 
les forces d’attraction électrostatiques entre ions sont plus faibles, 
ainsi que les forces de répulsion qui les équilibrent. Les dérivées de 
ces forces seront aussi plus faibles dans les nitrates, donc les fré- 
quences des vibrations externes. 

Nous avons vu que les librations des ions CO; ou NO; dans la 
maille devaient théoriquement donner naissance à deux fortes raies, 
l’une de type B:,, l’autre de type B:,. Les raies 51 et 83 cmt étant 
toutes deux fortes, deux possibilités se présentent : 

1° Les raies de libration de types B:, et B;, sont situées l’une à 
51 cm! (B:,), l’autre à 83 cm" (B;,). La coïncidence de cette der- 
nière raie avec une autre raie de type B:, serait alors fortuite. La 
raie de type B:, serait, comme dans l’aragonite, de fréquence nette- 
ment plus basse que la raie de type B:. 

20 Les raies de libration sont les deux raies confondues à 83 cm; 
alors les librations autour des axes OX et OY du plan des ions NO; 
auraient la même fréquence. 

La première de ces possibilités, qui fait apparaître une grande 
analogie entre les spectres du nitre et de l’aragonite, me paraît la 
plus vraisemblable. 


Comparons les fréquences des librations des carbonates et des 
nitrates dans un tableau : 


Tagzeau XXV 


NO:K NO;Na [25] 
51-83 100 
Aragonite Calcite 


155-208 157 
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Nous avons attribué l’abaissement de fréquence quand on passe 
des carbonates aux nitrates au fait que les nitrates étaient monova- 
lents. Nous voyons d’autre part que les librations du nitre sont de 
fréquence nettement plus faible que celles de NO,N&, ce qui ne se 
produit pas dans le passage de l’aragonite à la calcite. Mais la calcite 
et l’aragonite possèdent le même cation, alors que le cation K+ du 
nitre a un rayon plus grand que le cation Na+ du cristal de nitrate 
de sodium. Par un raisonnement analogue à celui que nous avons 
fait plus haut, nous trouvons que la substitution d’un cation à un 
autre de rayon inférieur doit entraîner une diminution des fréquences 
externes. Nous avons là une explication qualitative de cette dimi- 
nution de fréquence. 


5. Vibrations internes. — D'une façon générale, les vibrations 
internes de l’ion NO; sont très peu perturbées dans le nitre. 
Ensemble E;. — Il apparaît en effet Raman une seule raie de 


type A1. Comparons les fréquences de la vibration totalement symé- 
trique des ions complexes CO, et NO; en solution diluée et dans 
différents cristaux. 


TaBzeau XXVI 


Ion NO: Solution NO;Na [25] NO:K 
1 046 1 068 1 048 

Jon CO: Solution Calcite Aragonite {Cérusite) 
1 065 1 087 1 087 (1 054) 


La fréquence est la même pour l’ion CO; de l’aragonite et de la 
calcite qui ont un même ion positif Ca++ ; elle est beaucoup plus 
basse dans la cérusite et devient même inférieure à la fréquence de 
l'ion en solution, ce que nous avons attribué à l'influence de l'ion 
Pb++ très polarisable. On peut penser aussi que pour l'ion NO3 com- 
pris dans les cristaux de NO;Na et NOK, c'est l’augmentation de la 
réfractivité ionique du cation (Na* : 0,74; K* : 2,85 cm°) qui déter- 
mine une diminution de la fréquence v, (*). 

Ensemble E:. — Pas plus que dans les spectres de l’aragonite, 
nous n’avons vu apparaître de raies dans nos clichés, ce qui montre 
que la dissymétrie du champ tendant à transformer l'ion NO; en 


pyramide est faible. 


1) Cet effet a déjà été mis en évidence par W. Gerlach [16] qui cons- 
truit la courbe de la fréquence de la vibration totalement symétrique de 
lion NO; en fonction du nombre atomique du cation du cristal. J'ai 
remarqué que ces courbes étaient plus régulières si on les construisait 
en fonction de la polarisabilité ou de la réfractivité du cation. 
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Ensemble E,. — Un dédoublement de la vibration dégénérée v;,. 
apparaît nettement avec une différence de fréquence de 14 em. 
D'après le tableau XV, p. 4o, la raie de type B4, provient de la 
vibration antisymétrique, celle de type A4, de la vibration symétrique 
de l'ion. 

La cessation de dégénérescence manifeste la perte de l’axe ternaire 
de l'ion. La vibration symétrique a une fréquence supérieure à celle: 
de la vibration antisymétrique ; il en est ainsi dans toutes les cessa- 
tions de dégénérescence de l'ion CO; que nous avons constatées. 
(aragonite et cérusite). 

L'étude des intensités relatives de ces deux raies montre que : 


Exx = Eyy = Exy ; Ezx — €yz — 0 


ce qui constitue pour les intensités l'approximation d'ordre zéro. 
Nous avons vu qu'il n’en était pas de même pour les intensités des 
raies de l'ensemble E, de l’aragonite, où le coefficient :,, prenait une 
intensité notable. Cette différence est à rapprocher de celle que nous 
avons observée entre les polarisations des raies des vibrations corres- 
pondantes, alors dégénérées, du nitrate de sodium et de la calcite ou 


de la dolomie (voir p. 21). Dans le nitrate de sodium on trouve 
2 
es 


pour 3 la valeur o, tandis que pour la calcite ce rapport est égal 
XX 


à 0,7. Donc, dans les vibrations dégénérées de valence des carbonates 
(calcite, dolomie, aragonite et aussi cérusite) La perte du plan de 
l’ion CO; comme plan de symétrie est mise nettement en évidence, 
tandis que dans les vibrations dégénérées de valence des nitrates 
(nitrate de sodium et nitre) un tel abaissement de symétrie n'apparaît 
pas, la valeur relative des intensités des raies correspondant à l’ap- 
proximation d'ordre zéro. 

En infrarouge, l'étude de cet ensemble a été faite en lumière 
polarisée. Les maxima 1 379 et 1383 cmt correspondent à la vibra- 
tion s(sx), le maximum 1404 cmt à la vibration a(sx) de l'ion. La 
vibration s(s,) mise ainsi en évidence est de fréquence plus basse que 
la vibration a(s,) ce qui est en opposition avec les résultats de l'effet. 
Raman. C’est la première fois que nous trouvons une telle contra- 
diction. 

D'autre part, la bande de moment M: (type B,,) qui révèle la dissy- 
métrie pyramidale de l’ion NO; est forte, alors que l'effet Raman des 
nitrates ne révèle pas cette dissymétrie. Mais les spectres infrarouges 
du nitrate de sodium présentent aussi des anomalies : en effet, une 
bande de moment M; apparaît aussi dans cette région, mais cette fois 
elle est interdite par les règles de symétrie. Signalons que dans 
l’étude de ce cristal un maximum correspondant à une vibration w 
apparaît avec un moment M,, ce qui aussi est interdit par la symé- 
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trie. Nous sommes tentés d'en conclure à une erreur de taille dans le 
cristal ; il serait fort intéressant de reprendre les mesures infrarouges 
des nitrates pour voir si les divergences avec la théorie dans le cas 
du nitrate de sodium et avec les résultats de l'effet Raman dans le cas 
du nitre existent réellement. 

Ensemble E3. — Il n'y a pas pour ces vibrations de séparation de 
fréquence. Mais on peut penser d'après la polarisation de Ja raie 
qu’elle est composée de deux raies de types A4, et B;,, les deux com- 
posantes étant d'intensité très voisine dans le cas 4, ce qui correspond 
pour les intensités à l’approximation d’ordre zéro. Cette vibration 
n’est donc pas perturbée. 


Conclusion. 


Bien que l’aragonite, la cérusite et le nitre aient tous la même 
symétrie, les spectres de l’aragonite et du nitre, semblables entre 
eux, diffèrent de ceux de la cérusite. 

L'étude comparée des structures de l’aragonite et de la cérusite 
connues au moyen des spectres de rayons X, ainsi que celle de la 
biréfringence et des spectres de Raman de ces cristaux, montre que 
la cérusite possède une structure quasi lamellaire que ne présente 
pas l’aragonite. Cette différence doit être due à la très grande polari- 
sabilité des ions Pb de la cérusite, qui forment avec les ions CO, des 
liaisons qui ne sont pas purement ioniques. 

Les hypothèses faites dans l’étude théorique de ces cristaux per- 
mettent l'interprétation d’un grand nombre de faits expérimentaux. 

Les vibrations propres externes se séparent en librations et en 
vibrations des centres de gravité. 

Dans l’aragonite, où les liaisons ont un caractère nettement ioni- 
que, les librations des ions complexes se font autour des axes princi- 
paux d'inertie (ce qui n’est pas exigé par la symétrie) et les intensi- 
tés des raies obéissent aux règles de Kastler et Rousset [19]; seules 
les librations en phase de tous les ions de la maille autour des axes 
principaux d'inertie (OX et OY) situés dans leur plan produisent des 
raies de Raman, les deux raies les plus fortes du spectre de vibra- 
tions externes de l’aragonite. Dans la cérusite, où l'indépendance des 
ions est moins grande, les phénomènes sont beaucoup moins nets. 

Dans les vibrations des centres de gravité, les vibrations des ions 
complexes négatifs et des ions métalliques positifs sont couplées. 
Ainsi, dans deux vibrations propres de la cérusite qui produisent les 
deux raies de Raman les plus fortes du spectre, tous les ions (CO, et 
Pb) d’une même couche élémentaire vibrent en phase, dans la même 
direction (OX ou UY}) et le même sens; ils sont en opposition de 
phase avec tous les ions des couches voisines. Dans l’aragonite et la 
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cérusite, trois vibrations propres (Vx, Ve. V;) de haute fréquence 
donnent naissance à trois forts maxima infrarouges : dans ces vibra- 
tions tous les ions métalliques vibrent parallèlement et en phase 
(dans les directions OX, OY et OZ) et en opposition de phase avec 
tous les ions CO. p 

Les vibrations propres qui, par raison de symétrie, doivent s'effec- 
tuer dans le plan YOZ, se font les unes suivant OY, les autres suivant 
OZ, ce qui n’est pas exigé par la symétrie mais est dû à l'anisotropie 
du champ dans ces deux directions, OY étant parallèle et OZ perpen- 
diculaire au plan des ions CO; 

Les forces de rappel les plus importantes sont dues aux forces de 
répulsion s'exerçant entre ions voisins dans le cas où le déplacement 
relatif des deux ions a une direction voisine de celle qui joint les 
centres des deux ions. Si de telles forces entrent en jeu, les vibrations 
ont une fréquence élevée (exemple : les vibrations Vx, Y>, V:); si de 
telles forces n'entrent pas en jeu, elles ont une fréquence faible 
{exemple : les deux vibrations des couches élémentaires de la cérusite 
parallèlement à leur plan). Les librations ont une fréquence 
moyenne. 

Les nitrates, monovaients, ont des vibrations externes de fréquence 
moins élevées que les carbonates, bivalents ; de plus, les fréquences 
externes sont d'autant plus basses que l'ion métallique est plus gros. 

Les fréquences des vibrations internes sont diminuées quand croît 
la polarisabilité de l'ion métallique du cristal. Ceci est net surtout. 
sur la vibration totalement symétrique des ions CO, et NO. 

Les séparations de fréquence des vibrations d'un même ensemble 
sont dues aux cessations de dégénérescence des vibrations de l'ion 
complexe et à des couplages différents dans la maille d’une même 
vibration simple des ions. La première de ces deux causes produit 
des séparations de fréquence plus grandes que la seconde. 

Dans le nitre, l'ion NO, est très peu perturbé (il en est de même 
dans le nitrate de sodium) ; seule la perte de l’axe ternaire de l'ion se 
manifeste par une faible séparation de fréquence due à la cessation 
de dégénérescence de la vibration dégénérée de valence ; les intensi- 
tés relatives des raies correspondent à l’approximation d'ordre zéro. 

Dans l'aragonite, pour les intensités relatives des raies, l'approxi- 
mation d'ordre zéro est aussi le plus souvent suffisante. Cependant, 
la perte de l'axe ternaire est mise en évidence par la cessation de 
dégénérescence des vibrations dégénérées de déformation et de 
valence, qui se manifeste par une faible séparation de fréquence ; la 
perturbation de symétrie pyramidale apportée à l'ion par son entou- 
rage est mise en évidence par les spectres infrarouges (pour les 
vibrations », et v,) et aussi par les spectres de Raman pour la vibra- 
tion dégénérée de valence (Une perturbation analogue de la vibration 
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dégénérée de valence se manifeste dans la calcite). La symétrie C, de 
l'ion est donc mise en évidence par l’expérience. 

Dans la cérusite, les intensités relatives sont tout à fait différentes 
des prévisions théoriques à l’approximation d’ordre zéro, puisque, 
en particulier, certaines raies prévues manquent, tandis que d’autres, 
interdites, apparaissent fortement dans le spectre. Dans les vibra- 
tions du cristal provenant d: la vibration dégénérée de valence de 
lion libre, la perte de l'axe ternaire se manifeste par une séparation 
de fréquence de 100 cmt; les forces de couplage produisent une 
différeuce de fréquence de 14 cmt. La dissymétrie pyramidale de 
l'ion se manifeste par l'apparition de raies à 683, 838, 1377 et 
1478 cm, raies qui seraient interdites si l’ion conservait un plan 
de symétrie. Lion CO; est donc très perturbé, sa symétrie C, se 
manifeste nettement, les forces de couplage entre différents ions CO; 
sont particulièrement grandes ; la cohésion existant entre ions CO; et 
ions Pb se manifeste donc aussi dans le spectre de vibrations 
internes. 

D'une façon générale, on peut dire que les ions complexes des 
nitrates, qui sont monovaleuts, sont moins perturbés que ceux des 
carbonates, bivalents, et que ces ions sont d’autant plus perturbés 
que l’ion métallique a une plus forte polarisabilité. 


DEUXIÈME PARTIE 


ÉTUDE DES SULFATES 


CHAPITRE IV 


Etude de l’ion complexe SO.. 


4. Symétrie de lion. — La symétrie de l'ion SO; est celle d'un 
tétraèdre régulier dont le groupe de symétrie est Ta(4 3m). 

Dans les sulfates orthorhombiques, la symétrie de l'ion S0, se 
_ réduit à celle du groupe C;(m), l'ion ne possède plus qu’un plan de 
symétrie. 


2. Vibrations propres des ions. — L'ion SO, libre possède quatre 


fréquences de vibration : #5 | 
y, : vibration simple, totalement symétrique. Sa fréquence dans 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 2 (Janvier-Février 1947). 5 
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les solutions est environ g80o cm-t. Dans cette vibration les atomes 
d'oxygène vibrent en phase suivant les traits de valence. Il lui cor- 
respond un tenseur : 


0 
CAR Ke ee de 

(LV, 1) (CL), = c| o 

0 

v: : vibration doublement dégénérée. Sa fréquence est voisine de 
458 cm". Dans cette vibration, les atomes d'oxygène décrivent des 
cercles dont le plan est perpendiculaire au trait de valence. Nous 
devons alors considérer deuxtenseurs [13] (2) et (5) relatifs aux 


dg1 
deux coordonnées normales 9, et g2 de la vibration. On a : 


— a— b3 ( 0 
a[T] — re) —a+b 3 o 
(V2) (7 ) 0 0 : 24 
»2 — 
— b + a\3 0 0 
CA à pet 0 —b—ay3 o 
77 o () 2b 
Ces règles sont résumées d'ordinaire en | exx | — | y | = | 2x |, 
Eij == 100) 


v, et v, sont deux vibrations triplement dégénérées dont les fré- 
quences sont respectivement de l’ordre de 615 et 1 105 cmt. 

La vibration de plus basse fréquence est la vibration dégénérée de 
déformation où les ions oxygène décrivent des ellipses allongées per- 
pendiculairement au trait de valence ; la vibration de plus haute fré- 
quence est la vibration dégénérée de valence où les ions oxygène décri- 
vent des ellipses allongées suivant le trait de valence. 

A chacune de ces vibrations, correspondent trois coordonnées nor- 
males g', g” et g” et trois tenseurs de la forme [13] : 


; 0 O0 o O (e) I 
ATV CALE L'ORRE 
Gr) 4 Ares: Geo Le 
(IV,3) de ? 
5) AE ss 
(2), = 4 ‘ : [e] 


Ces règles sont données ordinairement sous la forme condensée : 


Ei — 0 lexr | = ler = |éèxl. 
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CHAPITRE V 


Etude des sulfates orthorhombiques. 
1° Baryiine. 


CoNSIDÉRATIONS THÉORIQUES 


1. Symétrie et structure du cristal. — La baryline est un cristal 
orthorhombique dont l’étude aux rayons X [17] a permis de connai- 
tre la structure; son groupe de symétrie est Vi (Pnma). Sa maille 


8 
Cm > 


Fig. 16. — Maille de la barytine. 


contient quatre ions SO, et quatre ions Ba, disposés comme le montre la 
figure 16. La symétrie propre de ces ions est C,(m), le plan de symé- 
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trie étant le plan perpendiculaire à OY (*)(nous le désignerons par 6x), 
qui prend de ce fait une importance particulière dans l'étude de ce 
cristal. Les ions homologues se déduisent les uns des autres par des 
opérations de symétrie autour des autres éléments de symétrie de la 
maille (plans avec glissement, axes hélicoïdaux, centre). 

L'ion SO, perd done dans-le cristal les trois axes binaires, les 
quatre axes ternaires, et deux des trois plans de symétrie qu'il possède 
à l'état libre. Cette dissymétrie n’est d'ailleurs pas mise en évidence 
par l'étude aux rayons X. La position des atomes de soufre étant 
fixée, il reste un paramètre pour fixer la position des ions SO, dans 


Fig. 17. — Projection d'un ion SO, sur le plan ZOX. 


la maille ; nous prendrons comme paramètre l'angle a fait, dans le cas 
de l'ion IV (fig. 16), par l'axe pseudobinaire Ou de l'ion qui se trouve 
dans le plan c; et la direction négative de l'axe OZ (fig. 17). L'étude 
aux rayons X donne & — 10° + 10°, avec une assez mauvaise préci- 
sion, due au fait que l'ion SO, est très compact. 

Appelons Ov’ (fig. 13) un axe perpendiculaire à Ou situé dans le 
plan Gys Ov et Ow les deux autres axes pseudobinaires de l'ion dont 
l'orientation, dans un plan perpendiculaire à Ou, est donnée par la 
figure 18. Le plan oÿ étant un plan de symétrie pour l'ion, l’an- 
gle v'Ov est égal à 45°. 


(?) Rappelons que nous appelons OX, OY, OZ, les axes des cristallogra- 
phes, perpendiculaires respectivement aux faces À!, g! et p. Les indices 


de réfraction correspondauts sont, dans | i | 
s a barytine, pour OX : x 
OY : nn, pour OZ : nr». | pes + po 
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Nous prendrons comme axes de référence liés à l'ion, les trois axes 
pseudobinaires Ou, Ov, Ow qui sont définis simplement par le tableau 


Ÿ 


Fig. 18. — Projection d’un ion SO, sur le plan vOw. 


des cosinus des angles qu'ils fontavecles axes du cristal OX, OY, OZ, 
tableau qui nous servira dans la suite de cette étude. 


Tagzeau XX VII 


Nous allons étudier l'entourage d’un ion SO,. On en a une repré- 
sentation sur la figure 19, où les ions sont représentés en vraie gran 
deur relativement à leurs distances : chaque ion SO, est entouré de 
sept ions Ba; trois de ces ions sont dans le même plan 5; que l'ionS ; 
deux d’entre eux sont situés au-dessous de ce plan (Ba; et Bai); deux 
autres, symétriques des précédents par rapport au plan 6 n’ont pas 
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été représentés sur la figure. Un premier fait frappe d’abord, c’est que 
cet entourage reste grossièrement symétrique par rapport à un plan 
passant par la droite Ou perpendiculairement au plan 6>, plan qui est 
un plan de symétrie pour l'ion supposé non déformé, ou par rapport à 


Fig. 19. — Entourage d’un ion SOyY en vraies proportions et orientation 
des vecteurs coordonnées normales des vibrations simples résultant de 
la cessation de dégénérescence de la vibration v; de l'ion. 


l’axe binaire Ou. Si nous regardons de plus près, nous pouvons étu- 
dier les distances entre les différents ions oxygène et les ions Ba qui 
leur sont voisins et comparer ces distances à la somme des rayons 
moyens des ions oxygène et baryum. Cette somme est égale à : 


lo + Tpatt = 1,32 + 1,493 — 2,75 À. 

ILexiste sept distances différentes entre les ions O et leurs voisins Ba 
qui sont toutes de l’ordre de 3 À. Ces sept distances sont, d’après 
le calcul fait par James et Wood [17], en À : 

3,31 3,08 2,89 2,82 2,80 2,78 2,71 


Les forces de répulsion varient très vite en fonction de la distance 
de deux ions ; on peut donc penser que l’ion Ba dont la U istance à un 
oxygène n'est que 2,71 À a une action perturbatrice assez grande, 
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cette distance, plus faible que toutes les autres, étant inférieure à la 
distance moyenne des ions Ba et O obtenue à partir d’un grand nom- 
bre de minéraux. Cet ion est celui que nous avons noté Bal!) sur la 
figure 19. Il est situé dans le même plan os; que l’oxygène qui lui est 
proche, la ligne joignant les centres des ions Ba et O fait un angle de 
1° avec la direction OZ. 

L'étude du spectre de Raman des vibrations internes nous rensei- 
gnera sur l'importance et les causes de la dissymétrie de l'ion. 


2. Vibrations propres du cristal. — La maille contient 24 atomes, 
on doit donc prévoir 6g vibrations fondamentales de ce cristal. Elles 
se séparent en huit types d’après leur symétrie. Le tableau XXVIII 
donne la symétrie des différents types de mouvements par rap- 
port aux plans et au centre de symétrie de la maille, les degrés de 
liberté des atomes de symétrie C{Ba, S, O3, O,) et C,(0:, Où) dans ces 
différents types, le nombre de fréquences propres de chaque type pour 
les différentes catégories de vibrations. enfin les règles de sélection 
pour l'effet Raman et l’infrarouge: les coefficients du tenseur de 
polarisabilité dérivé et les moments figurant dans le tableau sont ceux 
qui sont permis dans le type de vibration correspondant. 


Tagzeau XXVIII 


Degrés 


de liberté HxiRe 

bee Or | MR), TO ÉA MNT ere Insee Raman|l.R 

libra 

Cs C: c, de £ Lions 
Aug SOS msn Pa Z) RS 11 A I 6 ex I 
Au |alalal|altr(Y) | + 7 2 2 3 1 1 
Billes, |ts; satin 173 7 2 2 3 Exy I 
Bu | s | s | a | a.| 2(XZ:| 3 | 11-1(T;)| 4-1 I 6 ] M; 
B25 |atlis2) | 51 /2/xX7)|"83 II 4 I 6 Ezx I 
B220 |Msul a as lu’ lou) es ly-(T}l «ar 2 3 I My 
Be dat st bhiY)h 7 2 2 3 Eyz I 
B3z la | ss | au a(XZ)lt3 | 11-1Tx)| 4x 1 6 I Mx 


3. Vibrations externes. — Les vibrations pour chacun des types de 
symétrie sont dénombrées dans le tableau XXVIII. Douze vibrations 
des centres de gravité sontactives en effet Raman, ainsi que six vibra- 
tions formées de librations des ions SO,. Ces dernières, si elles se 
réduisent effectivement à des librations, ne doivent provoquer qu'une 
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variation négligeable de la polarisabilité ; en effet, l’ellipsoïde de 
polarisabilité de l’ion SO, libre est une sphère. 

Sept vibrations des centres de gravité sont actives en infrarouge. 
Parmi ces vibrations, il doit s’en trouver trois (une de chacun des 
types actifs en infrarouge) qui se distinguent nettement des autres : 
ce sont les antitranslations Vz, V> et V, (ions SO, et ions Ca vibrant 
en sens inverse) ; il doit leur correspondre des maxima infrarouges 
intenses et de fréquences assez élevées. Quatre librations, d'autre 
part. sont actives en infrarouge ; nous devons nous attendre à ce que 
les fréquences de ces vibrations soient plus basses et surtout les 
moments développés plus faibles. 


4. Vibrations internes. — L'étude des vibrations internes des 
ions SO, dans les sulfates orthorhombiques est plus compliquée que 
celle des vibrations des ions CO; dans les carbonates rhomboédriques 
ou orthorhombiques. Dans la barytine, ainsi que nous venons de le 
voir, les axes binaires de l’ion SO,, Ou, Ov, Ow ne coïncident pas 
avec les axes du cristal ; seul le plan de symétrie 5; du cristal coïn- 
cide avec un plan de symétrie de l’ion. Nous devrons calculer les 
coordonnées normales relatives aux différentes vibrations simples 
résultant des cessations de dégénérescence en fonction des coordon- 
nées normales que l’on prend d'ordinaire pour décrire la vibration 
dégénérée, et faire subir aux tenseurs de polarisabilité la transforma- 
tion correspondante. Nous devrons ensuite faire subir un change- 
ment d’axes à ces tenseurs pour les rapporter aux axes du cristal. 
Nous nous contenterons de calculer les intensités relatives des raies 
d’un même ensemble à l’approximation d’ordre zéro, c’est-à-dire que 
nous supposerons que les vibrations et les variations de polarisabilité 
de l’ion SO, dans le cristal sont ce qu’elles étaient dans l'ion libre, 
tout en supposant les cessations de dégénérescence et les couplages 
suffisants pour que toutes les raies qui doivent en résulter soient 
séparées. 

Les simples considérations de symétrie montrent que l'ion SO, de 
symétrie €, doit posséder six vibrations s(s;)et trois vibrations a(oy). 
Par couplage dans le cristal, une vibration s(5;) donne quatre vibra- 
tions d'ensemble de la maille, de types Aug Bius B2gs Bau ; une vibra- 
üon a(s;) donne quatre vibrations de types As, Bi, Bou B29- 

On voit, sur le tableau XXIX, p. 81, la symétrie des vibrations 
simples provenant d'une vibration v; de l'ion libre et les types des 
“vibrations de la maille qui résultent du couplage de ces vibrations 
simples (Pour les vibrations v,, v et vs, seules sont indiquées les 
vibrations de la maille actives en effet Raman, car l’absorption infra- 
rouge n'a pas été étudiée en lumière polarisée). 

Calculons maintenant, pour l’effet Raman puis pour l'infrarouge, 
les intensités relatives des raies d’un même ensemble Fi. 
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E ffet Raman : Vibrations de l'ensemble E;. — Elles proviennent du 
couplage de l'oscillation simple totalement symétrique v, de l'ion. Le 
tenseur relatif à la vibration simple correspondante de l’ion libre a la 
forme donnée en (IV,1), p. 66. 

Par couplage, on obtient pour les vibrations d'ensemble, actives en 
effet Raman, A;,, (totalement symétrique) et B:,, les tenseurs : 


1, © © 24010 
MC 4C 00 € 0 | pour À;,- et 0 o o |pour B, 
AO: D 1049 


Seule la vibration de type A4, apparaît théoriquement, avec une 
intensité constante pour toute orientation du cristal. 

Vibrations de l'ensemble E:. — FÆlles proviennent du couplage 
entre les ions de la maille des deux vibrations simples provenant de 
la vibration dégénérée double », de l'ion libre. L’ion garde un plan de 
symétrie, le plan s; ; comme ce plan passe par deux des axes ternaires 
parrapport auxquels la vibration est doublement dégénérée, celle-ci se 
décompose en une vibration simple symétrique et une vibration sim- 
ple antisymétrique par rapport à ce plan. La couple de coordonnées 
choisie pour déterminer les règles de sélection [13] dépend d’un para- 
mètre arbitraire. Nous pourrons donc supposer qu’elle a été choisie 


de façon que l’une des coordonnées normales, g', soit relative à la 
‘vibration symétrique, l'autre, g", relative à la vibration antisymétri- 
que par rapport à 6y. 

Rapportés aux axes Ouvw, axes binaires de l'ion SO,, les deux 
tenseurs [T} — (2), eL IT} — (2), ont, avec des coordonnées 
normales g' et g” quelconques, la forme donnée en (IV,2). 

Rapportons ces tenseurs aux axes du cristal OXYZ par un simple 
changement d’axes ayant le tableau XXVII pour tableau des cosinus 
directeurs, et exprimons que la coordonnée g'est relative à une vibra- 
tion s(57), la coordonnée g" à une vibration a(sy). On obtient : 

Cosx —2sin?æ ©  3Sinacos «à 
EE —="2a () 1 0 
3sinxcosa o sin?a—2cos?« 


0 ÿ3cosx 0 
[T]'=2a| y3cosa 0 ÿssina 

0 Vèsina 0 
Ces tenseurs sont relatifs aux vibrations simples d’un ion SO,. On 
en déduit les tenseurs relatifs aux quatre vibrations de l’ensemble F: 

. UP 2 , . . ie 

permises en effet Raman et les intensités théoriques des raies résul- 
tant de ces vibrations. Ces intensités sont données en fonction de 


l'angle «, dans le tableau XXIX. 
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Exprimons numériquement ces valeurs. Nous avons vu (p. 68) 
que l'angle « était déterminé avec une assez mauvaise précision. 


Pour « — 10° nous trouvons pour les intensités relatives les valeurs 
suivantes : 


»] 2 2 2 
Raie A4 Es DD Su Er —= 3909 
(cas 2et4) (cas 1 et 3) (cas 5 et 6) 
1 2 
(V,2) Raie B:, 80,90 
Raiïe B, CN eA,qt 
. 2 LL 
Raïe B3 Eyz — 0,09 
es courbes de la figure 20 montrent comment varient ces intensi- 
L bes de la fig trent t t ten 
tés en fonction de l'angle «, celui-ci étant compris entre o° et 20°. 


| 
4 


Fig. 20. — Intensités relatives des raies de Raman de l’ensemble E, 
en fonction de l’angle « fixant la position de l’ion SO, dans le cristal. 


Vibrations des ensembles E, et E,. — Le traitement théorique de 
ces deux ensembles est le même. Chacun d’eux comprend les vibra- 
tions d'ensemble de la maille provenant de couplages des trois vibra- 


tions simples correspondant à une vibration triplement dégénérée de 
lion libre. 
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Ce cas est plus compliqué que le précédent, car nous devons faire 
un changement de coordonnées normales. En effet, d'une part les 
vibrations simples résultant de la cessation de dégénérescence étant 
l'une a(sy), les deux autres s(5;), les coordonnées normales choisies 
devront être, l’une g,, antisymétrique, les deux autres, q2et 3, Symé- 
triques par rapport au plan; d’autre part, les coordonnées normales 
qui ont servi [13] à trouver les règles de sélection des vibrations tri- 


plement dégénérées, que nous appelons g', g", q"', ont les symétries 
suivantes : 


g': s(Cr)a(Gsa(Cz); g': a(Crs(Gi)a(Cz); g": a(Cs)a(Gi)s(Cz), 


les symboles C7, C:, C? désignant les trois axes binaires de l’ion SO, 
de directions Ou, Ov, Ow. Il nous faut donc passer des coordonnées 


g', q', g", aux coordonnées q14, Q2, 3, par une transformation ortho- 
gonale. 
Soit : 


Hi ag À aq" + aq" 
(V,3) q: A _e aq" iL Go ge 
q3 —a3q + 23q" 2 CA 9 


cette transformation, et : 


q'—=uiqi + qe + 393 
(V,4) q" = 0oiq1 + a2g2 + a3q3 
qg"= 0 qi -f a 2 +03 Q3 


la transformation inverse. 

En formant l'expression la plus générale des déplacements des atomes 
d’une même famille (par exemple les quatre atomes d'oxygène) dans 
une vibration triplement dégénérée en fonction des anciennes coordon- 
nées, c'est-à-dire qg', g'et g"'; puis en remplaçant ces coordonnées en 
fonction de g, qui varie seule dans un mouvement a(oy) ; en expri- 
mant que les déplacements des atomes sont alors antisymétriques par 
rapport au plan 57, on obtient des relations qui conduisent aux éga- 
iTtes : 

14 


, 2 
y — 0 di —= dy . 


En opérant de même pour Îles mouvements s(s,) et les coordonnées 
qg2 et gs on obtient : 


L . 
dy = — x; quelconque, avec t = 2,3 
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d’où en remplaçant dans (V,3) et en normalisant les coefficients : 
nd y] (7 
n= xd +4) 


sin 8 


(V,5) g= cos ÿg — 7 (q"—q") 


cosô, , 


sin 0g' + PE (q 


Î 


gs _—_ q"') = 

On voit que cette transformation dépend d’un paramètre, 8, qui se 
trouve dans l'expression des deux coordonnées normales symétriques 
par rapport au plan. En effet, la façon dont cesse la dégénérescence 
dans ce plan n’est pas fixée par les conditions de symétrie. 

La transformation inverse est : 


g' = cos Üg: + sin 0g: 
(V,6) gi Le [gs — (sin 07: — cos 0q3)] 
D — F [qi + (sin 072 — cos 07:)] 

Nous aurions pu trouver ce résultat en utilisant une représentation 
géométrique. Cependant ces raisonnements géométriques ont un 
caractère moins grand de généralité puisqu'ils ne peuvent s'appliquer 
qu’à des vibrations actives en infrarouge, comme le sont les vibra- 
tions triplement dégénérées que nous étudions. 

On convient de représenter la coordonnée normale relative à une 
vibration propre par un vecteur de longueur unité ayant la direction 
du moment électrique infrarouge de la vibration correspondante. 
Ainsi, une vibration antisymétrique par rapport à un plan a son vec- 
teur coordonnée normale perpendiculaire à ce plan, une vibration 
symétrique par rapport à un plan a son vecteur contenu dans ce 
plan ; une vibration s(C#)a(C;)a(C{), à laquelle correspond la coor- 


, 1 4 An DENTS . 
donnée normale g', a son vecteur coordonnée normale g’ dirigé sui- 
vant Ou. Les transformations de coordonnées normales sont alors 


représentées par des transformations orthogonales de vecteurs dans 
l’espace. 


Les trois vecteurs g’, g", g" sont donc dirigés suivant les trois axes 
Ou, Ov, Ow de l'ion SO,. Il faut les transformer en trois vecteurs, 


D gt d : ARE 
l’un g', a(sy), perpendiculaire au plan 64, les deux autres, q2 et a, 


(6x), situés dans ce plan. 


—> 
Le vecteur g' dirigé suivant Ou est déjà situé dans le plan 64 
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(PES b). 11 faut d’abord que nous transformions les vecteurs g' 
et q” (fig. 21, a) en deux vecteurs dirigés l’un, ra suivant OY, 


L DE . . 
l’autre, 9, perpendiculairement à OY suivant ov’. 


ñ 8 
Fig. 21. — Changement de coordonnées normales 


our la vibration triplement dégénérée : a, 4,9" AT 
P P e égenérée : 4,4 4 —> 1,2 3e 


27 . . . . > 
Un vecteur unité dirigé suivant OY s’exprime en fonction de g” 
— 
et g” par : 


ea 
[LA 


Er 
+ 
Q 


+ 
Gi =—( 


V2 
un vecteur unité dirigé suivant ov' par : 


AL 1% VE 
go = (g ge): 


Nous avons donc trois vecteurs répondant à la question : 


EAN EL, PSC 
BERANT ie) 
mob Fe Re 
w 4 Jo == (Q"— 9") 
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Mais une transformation orthogonale quelconque des vecteurs 


— — + De à | É 
Te) et gs donne deux vecteurs, q: et g:, situês aussi dans le plan 5 
(voir fig. 21, b). La solution la plus générale est donc : 


no or 
gi===(g" + 97) 
— — sin — = 
(V7) qu cos 09 (a — 97) 


Nous trouvons ainsi une représentation géométrique du résultat 
précédent. 

Cherchons maintenant quels tenseurs correspondent aux coordon- 
nées {1, Q2: et {3 ; nous avons : 


8) (=crh+ (LL) 9 + (D) 7 + (2) gr 
Ce) [TT + (1) ga + (El) ge + (A) 


En développant (V,8) à l’aide de (V,6) et en identifiant avec (V,9} 


on trouve : 


(5 
qu À (A0) = cu (201) se [(20) (20) ] 
(es, (A) 2) 


En donnant aux tenseurs du second membre leur valeur (1V,3), 
on obtient : 


où di 
me=(ii) =S2 1 ©. © 
1'o 6 
te À 0 sin © —sint 
on SRE: sin 8 o cos 62 
— sin cos (NES 0 
F o — cos 8 cos 8 
[T]® = ( Lo) = | —cos ) o sin (NES 
cos Ô , sin oV2 () 


Ces tenseurs sont relatifs aux axes Ouvw de lion ; par un changement 
d’axes (tableau XXVII) on les exprime relativement aux axes OXYZ: 
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puis, on obtient les tenseurs relatifs aux vibrations de l’ensemble de 
la maille à partir des tenseurs relatifs à chacune des coordonnées 
normales g1, g2 et gs. On en déduit les intensités des raies de Raman 
correspondantes. Ces intensités sont données dans le tableau XXIX. 

En remplaçant à par la valeur «— 10°, on obtient ces intensités , 
en fonction du seul angle 6, qui détermine la façon dont se fait la 
cessation de dégénérescence. Les courbes de la figure 22 représentent 
ces intensités en fonction de 8, dans l'intervalle compris entre o° 
et 90°. Pour 8 compris entre go? et 180°, on retrouve les mêmes 
valeurs des intensités, les inilices 2 et 3 étant échangés, et entre 180° 
et 360° on retrouve les mêmes valeurs qu'entre o° et 180°. Cela tient 
au fait que seule la direction et non le sens des coordonnées normales 
intervient. 

Infrarouge. — A l'approximation d'ordre zéro, seules les vibra- 
tions des ensembles E, et E, doivent produire une absorption infra- 
rouge, puisque seules les vibrations y, et v, de l'ion libre sont actives 
en infrarouge. 

Les moments électriques développés dans une vibration dégénérée 
triple sont trois moments perpendiculaires entre eux, et de même 
amplitude, soit A, chacun d'eux étant relatif à une des trois coor- 
données normales d’un ensemble quelconque représentant la vibra- 
tion, par exemple les coordonnées normales g:, g2: et qs, qui repré- 
sentent chacune une des trois vibrations simples en lesquelles se 
décompose dans le cristal une vibration triplement dégénérée de 
l'ion SO,. 

Le moment relatif à la coordonnée g:, a(sy), est dirigé suivant OY. 
Par couplage, la vibration a{s;) donne naissance à une seule vibra- 
tion d'ensemble active de type B:,(M;). Le carré du moment est pro- 
portionnel à A?. 

Les moments relatifs à q2 et gs, s(o;), sont dirigés dans le plan 


. . . > => . 
ZOX suivant les directions de 7: et g3 (voir fig. 21, b). Chacune des 
deux vibrations simples donne par couplage deux vibrations de 
types B,.(M) et B3,(Mx). Les moments correspondants s'obtiennent 


* NE on < re Tè 
par projection des moments dirigés suivants g: et g, sur les axes 
OX et OZ. Leur intensité dépend donc de 8. 

Les intensités relatives des raies d'absorption infrarouge, à l’ap- 


proximation d'ordre zéro, pour l’ensemble E, se trouvent dans le 
tableau XXIX où l’on a fait A — 1. 


Tagceau XXIX 


Résultats théoriques 


I Jon 
br, dans | -— 
197€ |la maille] Type 
un | 
s(oy), | d ( 
Ve 
B2g 
B 
a(oy),(g"” x 
| | dé: 
1g 
latex, (ro) à 
39 
Aug |: 
s(sy), (g2) l 
hs | | By 
A 
S(sy), ‘ 19 
By 
| 
A 
Yi en ds 
2q 
à 
a(sy), (g1) 1 
[72 
( Bou 
| 
Ag 
s(ay), (gs) ” 
29 
y 
$ Bu 
Byu 
1 
Aug 
s(oy), (ga) Be 
[1 
Biu 
Bu 


| 


Maille 


RS 


Intensités relatives 


3 
E,x — (cos? a — 2 sin? a)? (cas 2 et 4) 
21 

Eyy — I (cas ret3) 
2 — int 2 41 

€, = (Sin? a — 2 cos! a}? (cas 5 el 6) 
En es Û 

Ex = 9Sin?® COS? & 

LES 9 

fé =—#iC0s 

D ca 

Eÿ7 —9sin ic 

«2 : 

Et SLD 

(2 2 

Éyz1—= COS? 

3)2 - 

or — (cos 0 sin 24 — sin 8 cos? a) 
(COLA 70e 

CE CNET, 

3)2 

En Z(— cosô sin 24 — sinôsin?æ)? 

3)2 

«? ) = (cos cos2a — = sin 0 sin 22)! 
LE 2 y )2 
xx —{(—sinüsin 24—cosû cos?a) 
AQE 2 

ey4 — cos? 0 

eCY — - : in œi2 
y, —=(sin 0 sin 24 — cos 6 sin? a) 

: I : 

22 — (sin 0 cos 24 — - cos sin 24 ? 
ÉZX 2 

2 2 2 

ER 7 

2 

Fr ee Ü 

O2 22 > ® 

ET S ID d 

LORS rt 

V2 0 COS à 
Interdite 

MS — 1 

U — (cos 8 sin 24 — sin 0 cos? a)? 
(822105 

Ben A) 

(8) 2)? 
&yy —(—cosôsin2a—sinôsin?a) 
(OL As F 18 
Ex —=(—cosbcos 2a = sinôsin 24) 
2 ae 
M; =sin?(8 + a) 

DT 
MER TCOË (8 + &) 
C7 —(— sinôsin2a —cos0 cos’a? 
CN 582 
Er — COS* 0 
Fer = (sin 8 sin 24 — cos 0 sin? x)? 
9 s I . 
2 — {sin 6 cos 24 — - cosb sin 24? 
ZA 2 


M cos? (8 + &) 


M} =sin?(6 + a) 


Résultats expérimentaux 


Barytine 
R. 


Ramawl|l. 


1 100 


1 105 


1 138 


1 120 


Ann. de Phys., 128 Série, t. 2 (Janvier-Février 1947). 


Célestine 
Re 
Ramanl|lL. R,. 


453 


453 
458 


1 105 


1 103 
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RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX 


Le cristal utilisé provenait de Djelfa (Algérie). 


5. Effet Raman. — Les résultats sont donnés dans le tableau XXX. 


Tagzeau XXX 


Intensités Use 
his Polarisation 
Fré- PE | © TT —— En- 
quences| , : : Types |sem- 
NC CES E € bles 


Cas 2 |Cas1… Cas 5 Cas 1|Cas 2|Cas 3|Cas 4|Cas 5|Cas 6 
et4"l et 3 | et\6 


o — o — — — Ag 
77 — m m () — () = o o Ag 
92 fe © — oo o 0 o B2g 
ni | — |.) Elo de Rens 
149 à co — 0 _— o = B3g 
3 m oo co co o (2 o B2g 
Fa Ce — — | — | o | — | — | — | — |Aw? 
53 | 0,3 | 0,4 1,4 o 0 o — 0 — Aug 
h l 0,1 co co œ | — œo | — B2g 
462,5] I 0 0 oo co co co Big 
0,1 co oo © © B3g 
622,5! 0,09 | 0,3 | o,og | 0 0 à { o è : | o | At 
630 0:19 |lo,07|M0o 0 (o) 0 o —— — Ag 
647 0,15 co ©0 co 0 00 o B2g 
088 4,5 4,5 8 0,035| 0,02| 0,08| 0,04| 0,o1| o,01| Ag 
1 084 0,05 o0 o0 © co B3g 
[rt 086,5|| 0,04 | — | —.| — | 0 : ° F | — Aa 
1.105 0,02 | 0,02 | 0,2 o o 0 Lo & Aug 
[0] =, 
r 108 0,01 ©o O0 co l C0 |Bap| 
1 138 0,2 00 co 00 lo | Boy 
1 145 0,4! 0,03. 110,03 (0) 0 o 9 | ° Î 0 Aug 
1 167 0,15 oo o0 oo (o) | oo | 0 B: 


2 2 
Les trois colonnes avec trois coefficients différents :°,, &?,, e?, ne 
sont nécessaires que pour les raies de type A4,, dont l'intensité varie ; 


pour les autres types, leur intensité, constante, est donnée dans w 
colonne du milieu. 


Les intensités sont mesurées, pour les vibrations internes, relative- 
ment à celle de la raie 462,5 ne 
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Les raies suivent les lois de polarisation et d’intensité des cristaux 
orthorhombiques, ce qui permet de déterminer sans ambiguïté leur 
type de symétrie. 

Les raies situées dans le spectre à 1 086,5 et 1 108 cm—! sont des 
raies satellites des raies 1 r45 et 1 167 cm-*. Elles n’apparaissent pas 
dans le spectre excité par la raie du mercure de longueur d’onde 
4 047 A. 

Je retrouve toutes les raies signalées par Rasetti [29] dans une 
étude faite sans mesure de polarisation, sauf deux raies, 56,8 et 
97,8 cm", les plus faibles du spectre de vibrations externes. 

Balakrishnan |} a étudié l’effet Raman sur un cristal de barytine 
dont les faces, parallèles aux clivages p et m, sont différentes des plans 
de symétrie de l’ellipsoïde des indices. La classification des raies, en 
symétriques (A;,) et antisymétriques (B;,, B:, B4), qu'il tire de cette 
étude, n’a aucune valeur. 

La correspondance entre les fréquences de vibrations internes est 
la suivante : 


PARIS TAN M k52 - 458 - 614 - 620 - 638 - 650 - 489 
(ES true ARE LE: 453 - 462,5 - - 622,5 - 630 - 647 - 988 
- 1038 - 1082 - 1 088 - 109) - I 109 - - 1136 - 1142 - 1258 - 1 x70 
2 TON ji 086, sat. = - 2105- | 108 sat.| - 1 138 - 1145 - - 1167 


Les deux raies à 614 et 620 em—* que Balakrishnan trouve sur des 
spectres différents doivent correspondre toutes deux à la raie double 
que je trouve à 622,5 em". 

Les deux raies à 1038 et 1 095 cm‘ sont douteuses puisqu'elles 
wapparaissentque sur un seul des neuf clichés de Balakrishnan. 

Les deux raies 1 088 et 1 109 cmt peuvent être des satellites dues 
aux raies secondaires du mercure. Je les trouve à 1 086,5et 1 108 cm"; 
à moins que la raie r 109 cm‘ ne corresponde à la raie que je trouve 
& 1 Foo cm !. 

Je n'ai pu retrouver la raie 1 058 cm", qui pourtant apparaît assez 
fortement sur trois spectres de Balakrishnan. 


6. Infrarouge. — Les sulfates orthorhombiques ontété étudiés dans 
le domaine des grandes longueurs d'onde par Liebisch et Rubens [20]. 
Dans le spectre de vibrations internes seule la bande à 9 y provenant 
de la vibration v, a été étudiée en lumière polarisée [31]. Les résultats 
sont donnés dans le tableau XXXI. 
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Tagzeau XXXI 


be Fréquences en cm—{ Types 
OZ 103 161 1 120 Biu 
OY (83) 164 1 100 (1) B2u 
OX (77) (© 140) 196 1 205 B3u 


(‘) La barytine n’a pas été étudiée en lumière polarisée infrarouge avec 
un moment parallèle à OY. Cependant en lumière naturelle on trouve trois 
maxima et en lumière polarisée parallèlement à OX et à OZ on retrouve 
deux d’entre eux (1 205 et 1 120 cm—!); on peut donc attribuer le troisième 
maximum à un moment parallèle à OY. 


INTERPRÉTATION DES RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX 


7. Vibrations externes. — Dans les spectres de Raman, les raies de 
vibrations externes sont faibles et peu nombreuses. Elles sont beau- 
coup moins intenses que les raies de vibrations internes. On trouve, 
dans chaque type, moins de raies que la théorie n’en prévoit, même 
si l’on ne considère queles vibrations des centres de gravité et non les 
librations. 

Eu infrarouge, les trois forts maxima à 161, à 164 et à 196 cm" 
peuvent être attribués respectivement aux trois vibrations d’antitrans- 
lation V;, Vy, Vx. Etant donné qu'une seule vibration des centres de 
gravité de type B:, est active en infrarouge, le maximum de type B:, 
à 83 cm! doit être attribué à une hibration des ions SO,, et par ana- 
logie on peut attribuer aussi à une libration le maximum à 77 cm-*t 
de type B:,. Les autres maxima à 103 et 140 cmt peuvent être attri- 
bués à des vibrations des centres de gravité permises dans les 
types B4, et Ba. 


8. Vibrations internes. — Pour l'intelligence de ce paragraphe le 
lecteur devra se reporter au tableau XXIX, p. 81. 

Errer Rauan. — Ensemble E,.— La raie de type B:,, prévue par les 
considérations générales de symétrie, mais interdite à l’approxima- 
tion d'ordre zéro n'apparaît pas. La raie de type A, au contraire est 
très forte, elle correspond à la vibration où tous les ions SO, exécutent 
en phase la vibration totalement symétrique. Théoriquement sa pola- 
risation doit être nulle ; les mesures donnent une valeur inférieure à 
0,04, plus faible dans les deux derniers cas. Dans l'hypothèse où la 
symétrie de l'ion n'est pas perturbée, l’intensité de cette raie doit 
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RER invariable, exx = êyy — €. Expérimentalement on trouve 
Exx — Eyy — 4,5, €, — 8, donc, dans cette vibration, les variations de 
la polarisabilité sont équivalentes dans les directions X et Y et diffe- 
rent de celle de la direction OZ. 

Ensemble E;. — On trouve trois raies de types A, Bx, B;,. Les 
raies A3, et B2, qui proviennent du couplage de la vibration simple 
s(sy) ont même fréquence et sont séparées par 10 cmt de la raie de 
type B, provenant de la vibration a(s;). La raie de type B3, n'appa- 
rait pas. 

Dans le tableau XXXII, on a comparé les intensités théoriques de 
ces raies à l’approximation d'ordre zéro à leurs intensités expérimen- 
tales. Celles-ci sont exprimées relativement à l'intensité de la raie A,, 
dans les cas 1 et 3, prise arbitrairement égale à un, afin de rendre la 
comparaison plus directe. 


TaBzeau XXXII 


Éypeudelafraiess 2m. 0Bs7 B2 Ag Aig | Big Aig 
(Gas 2|(Cas 1 (Cas 5 
et 4) | et 3) et 6) 
Coefficients du tenseur , x. . cp A CE ee ae Se 
Valeurs théoriques (p. 74) . . .| 0,09 | 0,26 | 0,83 rer or 3,65 
Maleursrexpérimentales «, . /. .|s — | 0,3 |:0,7 AMIE 3,4 


On voit que l'accord esttrès bon. Les valeurs expérimentales de CHA 
2, «2, sont inférieures aux valeurs calculées, celle de &, légèrement 
supérieure. Les valeurs théoriques ont été calculées en prenanta— 109. 
On voit sur la figure 20 que l'accord serait encore meilleur avec un 
angle « un peu supérieur à 10° et voisin de 130, 

Ces résultats justifient la méthode théorique employée. Ils montrent 
que dans les vibrations de l’ensemble E. les variations de polarisabilité 
des ions SO, sont voisines de ce qu’elles sont dans l'ion libre (On met 
cependanten évidence une cessation de dégénérescence produisant une 
différence de fréquence de 10 cmt). Pour les vibrations du cristal, on 
explique ainsi que la raie de type B:, n'apparaisse pas, que la raie de 
type B, soit d'intensité faible et l’on rend compte de toutes les valeurs 
relatives des intensités des raies de types A4, et B4,. 

Ensemble E,.— On trouve dans le spectre quatre raies au lieu des 
six raies prévues par les simples considérations de symétrie. Il man- 
que une raie de type B,, et une raie de type B:, .L'absence de la 
raie B,, peut s'expliquer tout de suite, car son intensité est proportion- 
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nelle à sin? «—0,03 (de même que celle de la raie de type B;, de 
l’ensemble E, qui manque aussi). 

Pour l’ensemble des raies, on voit à l'aide des courbes de la 
figure 22 qu'aucune valeur de l'angle 6, qui fixe la façon dont se fait 
la cessation de dégénérescence dans le plan 5,, ne donne pour les 
intensités relatives, des valeurs théoriques en accord avec tous les 
résultats expérimentaux. 

La variation, suivant les différents cas, des intensités des deux raies 
de type A4, conduit à attribuer la coordonnée g3 à la vibration simple 
de l’ion donnant par couplage la vibration A4, 622 cm", et la coor- 
donnée g2 à celle qui donne par couplage la vibration A;,, 630 cm". 
La valeur de 8 qui s'accorde alors le mieux avec l’ensemble des résul- 
tats expérimentaux est 0 — 60°. Le tableau XXXIII contientles valeurs 
théoriques des intensités des raies en supposant 0 = 60° et les inten- 
sités relatives expérimentales exprimées de façon que la somme de 
toutes les intensités théoriques d’une part, expérimentales de l’autre, 
soient égales. 


Taszeau XXXIII 


Type de la vibra 


: 3 2 2 3 É 2 
tion, ve à «>| BAG AD BD l'A | BON IR OMR 
(Cas | (Cas (Gas (Cas | (Cas| (Cas 
{ 1et3)|2et4) 2et4) 1et3)/5et6)/5et6) 
Coefficients du ten- 
2 (OR OL PO RRO MO MIROIR 
CAO OMC 7 RE ed Een ee ee Gr. Li o ee Exy 


Valeurs théoriques.| 0,97! 0,75| o,61| 0,53! 0,45| 0,38 0,25| 0,08| 0,04|0,03 
Valeurs expérimen- ; 


Cale 2. 10,65) 1%a, 10,6, 0,7 0,4 So 3 0 lo a 


| s x 
L'accord n’est pas mauvais, sauf pour les coefficients :f}) et e;, assez 
différents de leur valeur théorique et les coefficients el} et ef) qui sont 


d'un ordre de grandeur tout à fait différent de celui de leur valeur 
théorique. 


En effet :/% est relatif à la raie de type B:, qui manque dans le spec- 
tre et <Ÿ, est relatif à la raie de type A3, 622 cmt qui apparaît nette- 
ment dans les cas 5 et 6 alors que sa valeur théorique est très petite 
(quel que soit d’ailleurs l’angle 6). 


Cherchons la signification physique de l'angle 0. Nous avons vu, 
p. 76 et fig. 21, que 0 détermine la façon dont se fait la cessation 


LA ». 4 À # L Qi . 
de dégénérescence dans le plan 04 ; il détermine la direction des vec- 
> 


+ 
teurs, 4: et gs, représentant les coordonnées normales relatives aux 
deux vibrations simples. 
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L'ion SO, supposé non perturbé possède un plan de symétrie per- 
pendiculaire à 6> et passant par Ou. Nous avons vu (p. 70) que ce plan 
est encore un plan de symétrie grossièrement approché pour l’entou- 
rage de l'ion SO,. Si l'ion gardait ce plan pour plan de symétrie — 
sa symétrie serait alors C:{2mm) —, l’un des vecteurs devrait être 
perpendiculaire à ce plan et correspondrait à une vibration antisymé- 
trique par rapport à ce plan, l’autre vecteur devrait être contenu dans 
ce plan et correspondrait à une vibration symétrique par rapport à ce 
plan. Mais ceci entraînerait 0 — o°, ou 0 — go, valeurs qui ne corres- 
pondent pas aux résultats expérimentaux. L'étude des vibrations de 
l’ensemble E; montre donc que ce n'est pas la disposition générale 
de l'entourage de l'ion qui prédomine dans la perturbation qui pro- 


Q . , 4 2 Q . ra 
duit la cessation de dégénérescence. La direction de g:, donnée par 
6 — 609, est, à trois degrés près, la direction joignant le centre de 


l'ion Ba au centre de l’ion SO, (voir fig. 19). On est donc tenté de 


voir dans l’action de l'ion Ba{) sur l'ion SO, la cause prédominante de 
la cessation de dégénérescence. 

La valeur du coefficient ef) est anormalement grande, c’est-à-dire 
que la déformation de l’ellipsoïde de polarisabilité dans la vibration 


relative à g: est anormalement grande dans une direction voisine de 

l'axe OZ. Nous avons vu qu’il en était de même pour la vibration A, 

de l’ensemble E,. Devons-nous aussi attribuer ces faits à la grande 
roximité de l'ion By? 

Ensemble E,. — On trouve dans le spectre cinq raies au lieu des 
six raies prévues. La raie de type B;,, dont l'intensité théorique est pro- 
portionnelle à sin? à — 0,03, manque. Les autres raies ont bien les 
types prévus : 1By 2A39, 2Bx. La vibration B,, provient de la vibra- 
tion a(oy) de l’ion, une vibration A,, et une vibration B;, de chacune 
des vibrations s(sy) de l'ion ; nous pouvons supposer que deux raies 
provenant d’une même vibration s(,) de l'ion sont voisines. 

Pour les intensités relatives des raies, les résultats expérimentaux 
sont très différents des résultats théoriques correspondant à l’approxi- 
mation d'ordre zéro, quelle que soit la valeur attribuée à l'angle 6. 
Nous en concluons que les variations de la polarisabilité au rythme 
des vibrations simples — et très probablement ces vibrations elles- 
mêmes — sont nettement différentes de ce qu’elles sont dans la vibra- 
tion dégénérée de valence de l'ion non perturbé par le champ cris- 
tallin. 

INFRARouGE. — Les seules vibrations étudiées en infrarouge en 
lumière polarisée sont celles de l'ensemble Æ;. 

On observe trois maxima simples. Le maximum de moment My 
(type Ba) doit être attribué à la vibration simple a(sy) de l'ion. Com me 
en effet Raman, c’est la vibration de la maille provenant d'un cou- 
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plage de la vibration a(s,) de l'ion qui a la plus faible fréquence 
(1 084 cm! en effet Raman et 1 100 cmt en infrarouge). 

Les deux vibrations simples s(5;) donnent, par couplages dans la 
maille, chacune deux vibrations d'ensemble pouvant donner naissance 
à deux maxima, l’un de type B:,, l’autre de type B:4. Chacun des 
maxima de types B4(M;) et Bs(Mx) devrait donc être double. Or, 
on observe des bandes simples. Mais ces faits s'expliquent très bien 
si l’on considère les valeurs théoriques des intensités relatives des 
bandes infrarouges données dans le tableau XXIX. En effet pour un 
angle (8 + x) voisin de o° ou de go°, seuls deux maxima sont d’inten- 
sité non négligeable [Cette détermination de 6 est peu précise car 
l'intensité des deux bandes reste négligeable, au voisinage de 
0 + a — 90° ou 0 — 80°, par exemple pour 8 compris entre 60° et 1ov0}. 

Les deux maxima expérimentaux correspondent donc à deux vibra- 
tions simples différentes de l’ion ce qui s'accorde avec le fait que les 
fréquences de ces bandes sont très différentes entre elles et respecti- 
vement voisines de fréquences de Raman provenant des couplages 
des deux vibrations simples s(s>) de l’ion ; ces raisonnements condui- 
sent à l'attribution des fréquences du tableau XXIX, avec un angle 6 
compris entre 6o°et 1000. 

A l’approximation d'ordre zéro, les intensités de ces deux bandes 
devraient être égales, or la bande relative à M; est près de deux fois 
plus intense que la bande relative à Mx. L’anisotropie de l’entourage 
d’un ion SO, dans les directions OZ et OX apparaît donc nettement. 

Remarque. — Considérons, dans le tableau XXXIV, les résultats 
qui peuvent montrer directement l’anisotropie de l’ion SO, dans les 
trois directions OX, OY, OZ [Indices de réfraction, fréquences des 
vibrations d’antitranslation et des trois vibrations simples résultant 
de la cessation de dégénérescence des vibrations dégénérées v, et v, : 
nous avons vu que la cessation de dégénérescence est telle que les 
vibrations simples qui en résultent ont leur coordonnéenormale diri- 
gée suivant les axes OY et — à 20° près — OX et OZ]. 


Taszeau XXXIV 
Te NO CEE PONS PSE EE TE A Ge 


Directions OX OY OZ 

INUICeS RER TAC IDE EME ON TO 1,0491 63 

Her nentes des vibrations d'antitrans- dis sé: | 
AUIONPT ES. M SSII à COLE 196 

Fréquences des vibrations simples w Û Ve Fe 
VSTAN)EE ect aide CN SET EE 630-6 

Fréquences des vibrations simples v, #1 sh ee 
(RADAR) MEME CA elles co 07 1 084 1 109-1 138 
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PLANCHE I. — Quelques-uns des spectres obtenus 


1. Dolomie cas OZ ox. 
2. Aragonite cas 4. 
3. Cérusite cas 6. 


Masson Er Cie, Épireurs. 


Annales dé Physique PLANCHE Il 
12€ Série, t. 2 (Janvier-Février 1947). Mémoire L. Couture 
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PLANCHE II. — Quelques-uns des spectres obtenus, 


4. Nitre cas 2. 
5. Célestine cas 1. 
6. Barytine cas 1. 


Masson er Cie, Enireurs. 
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Nous observons que ces grandeurs ont des valeurs voisines pour les 
directions OY et OZ, assez différentes des valeurs pour la direction OX. 
D'autre part, à l'indice de réfraction le plus élevé (OX) correspondent 
les fréquences de vibration les plus élevées, ainsi qu’on peut le 
comprendre, car ces grandeurs sont d'autant plus élevées que l’arran- 
gement des ions est plus compact dans la direction correspondante. 
Une telle différence, qu’il serait intéressant d'expliquer par la struc- 
ture, n'est cependant pas mise en évidence par l'étude de l'entourage 
d'un ion SO,. 


20 Célestine. 


ÊTULE THÉORIQUE 


La célestine est isomorphe de la barytine ; les prévisions théori- 
ques sont donc les mêmes que pour la barytine. 
Les ions Ba++ sont remplacés par des ions Sr++; leurs rayons res- 


pectifs sont Bat+ : 1,43 A; Srt+ : 1,27 À. 
RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX 


Effet Raman. — Les clichés obtenus sont nettement moins bons 
que ceux de la barytine. Le cristal, bien qu’assez gros et très limpide 
à l'œil, diffusait la lumière du foud continu de la lampe. Les résul- 
tats sont donnés dans le tableau XXXV. 


Tagzeau XXXV 


Polarisation 


Ensem- 
Fréquences ; Types Dies 
Cas 1 | Cas 2 | Cas 3 | Cas 4 | Cas 5 | Cas 6 
c2 5o 0 ? 0 0 Ag 
CS 190 (0) Bay où Aig 
CS 240 00 (] B3g 
453 de se ‘o LL y 0 Aug, Bag | E. 
458 ) (o) co 00 co 00 Big \ 
617 0 — sn dl ea ä l (0) AL 
624 00 co \ © 0 Bag E 
637 to) = == 0 = = 4g | 
656 00 oo o0 o o0 0 By 
999 0 (0) o) (o) () (o) Ag | E 
I 094 co co + Ven . oo B3g 
1 103 (o) (e) 0) 0 Ag E, 
1159) none AT pi 01 ÉO Ag, B2g.. 
1 185 00 CE De 0 co () B2y | 
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Infrarouge. — L'étude en lumière polarisée infrarouge a été faite 
pour les vibrations externes [20] et pour les vibrations internes de 
l’ensemble E, [31] Les résultats sont donnés, en cm‘, dans le 
tableau suivant : 


Tagzeau XXXVI 


Î — 


ee Fréquences en cm—" Types 
OZ 208 1 131 Biu 
Où 171 1 105 B2u 
OX 220 1 198 B3u 


INTERPRÉTATION DES RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX 


Les résultats, en effet Raman, bien que moins complets, sont tout 
à fait analogues à ceux qui ont été obtenus pour la barytine. 

On retrouve, pour chaque ensemble de vibrations internes, le même 
nombre de raies selon les différents types, rangés dans le même ordre 
de fréquence. Les rapports d'intensité, non mesurés dans le cas de la 
célestine, sont aussi analogues. L'attribution des raies à des vibrations 
est donnée dans le tableau XXIX, 

Les vibrations de valence, et en particulier la vibration totalement 
symétrique de l'ion, ont une fréquence plus élevée dans la célestine 
que dans la barytine, en accord avec le fait que l'ion Srt+ a une 
réfractivité ionique (3,22 cm°) inférieure à celle de l'ion Ba++ 
(5,24 cm°). 

La superposition de deux vibrations de type A, et B,,, à 622,5 cm-{ 
dans le spectre de la barytine n’a pu être mise en évidence que par 
l'étude de la polarisation de la raie 622,5 cmt. Dans la célestine, les 
deux vibrations correspondantes sont nettement séparées et situées 
l'une à 617, l’autre à 624 cmt. Leurs types sont bien A,, et B:,. 

Ea infrarouge, pour les vibrations de l’ensemble E,, seules étudiées, 
les résultats sont aussi très semblables à ceux de la barytine, et s’in- 
terprètent de la même façon. 


Conclusion. 


Il est intéressant de voir combien sont semblables les spectres dus 
aux vibrations internes des cristaux de barytine et de célestine ; on 
doit en déduire que les champs cristallins dans lesquels se trouvent 
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les ions SO, de la barytine et de la célestine sont tout à fait sembla- 
bles. Les seules différences nettes consistent en un accroissement des 
fréquences de vibration de valence dans le cristal contenant un ion 
métallique de moindre polarisabilité. 

Les spectres de Raman de vibrations externes de la barytine et de 
la célestine qui ne doivent pas contenir de raies de libration, étant 
donnée l'isotropie de l’ion SO,, ne contiennent qu’un assez petit nom- 
bre de raies peu intenses. 

Dans les spectres de Raman de vibrations internes, les règles de 
symétrie permettent 18 raies; ces raies se répartissent en quatre 
ensembles, correspondant chacun à une fréquence de vibration de 
l'ion libre. 

Le calcul des intensités relatives des raies de chacun des ensembles 
à l’approximation d'ordre zéro montre que quatre d’entre elles doivent 
être d’intensité négligeable : 

— une raie de type B:, dans l’ensemble E, ; 

— une raie de type B;, dans l'ensemble E; ; 

— une raie de type B,, dans chacun des ensembles E,etE,. 

Aucune de ces quatre raies n'apparaît dans les spectres, alors que 
toutes les autres sont présentes, sauf une, de type B2,, dans l’en- 
semble E;. 

On explique aussi l’absence, dans les spectres infrarouges, pour 
l’ensemble E, seul étudié en lumière polarisée, de deux maxima pré- 
vus par les considérations de symétrie. 

L’approximation d'ordre zéro donne donc l’explication d’un certain 
nombre de faits expérimentaux. Cependant la perturbation de 
l'ion SO, apparaît dans la séparation des fréquences de cet ion sous 
d'influence de son entourage et des forces de couplage, et dans les 
divergences existant entre les intensités expérimentales et les inten- 
sités calculées. 

Les séparations de fréquence sont faibles pour les vibrations de 
l’ensemble E,, plus grandes pour celles de l'ensemble E, et plus 
grandes encore pour celles de l’ensemble E, (Séparations extrêmes 
des fréquences : ensemble E; : 9,5 cm‘; ensemble E, : 24,5 cm" ; 
ensemble E, : 83 cm—!). N" 

L'étude comparée des intensités relatives expérimentales et théori- 
ques des raies d’un même ensemble montre que: 

— pour l’ensemble E:, les vibrations et les variations de la polari- 
sabilité de l'ion au rythme de ces vibrations sont ce qu’elles étaient 
dans l'ion libre, j 

— pour l’ensemble E:, il y a certaines divergences, 

— pour l’ensemble E;, les divergences sont très importantes. 

Nous en déduisons : , dde L 4 

—— que les vibrations doublement dégénérées de déformation 
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(ensemble E;) où les ions oxygènes décrivent des cercles perpendicu- 
laires aux traits de valence, sont très peu perturbées, 

— que les vibrations triplement dégénérées de déformation 
(ensemble E;) où les ions oxygènes décrivent des ellipses en moyenne 
allongées perpendiculairement au trait de valence, sont plus per- 
turbées, 

— que les vibrations triplement dégénérées de valence (ensem- 
ble E,) où les ions oxygènes décrivent des ellipses en moyenne allon- 
gées suivant le trait de valence, sont très perturbées. 

Ceci montre que les résultantes des forces de perturbation agissant 
sur chacun des ions oxygènes de l'ion SO, ont une direction voisine 
des traits de valence, ce qui est normal pour un ion compact comme 
l’ion SO,. 

Cette étude m'a permis, de plus, de préciser la façon dont se font 
les cessations de dégénérescence de l'ion pour les vibrations triple- 
ment dégénérées, ce qui n’est pas déterminé par la symétrie. 

Nous avons vu que l'entourage général d’un ion SO, a la symétrie 
approchée C:,, avec un axe binaire suivant Ou (voir fig. 19). L'étude 
des eessations de dégénérescence de la vibration triplement dégénérée 
de déformation de l’ion montre que les perturbations ne laissent pas 
à l'ion la symétrie C2,. S'il en était ainsi le vecteur coordonnée nor- 
male de l’une des vibrations simples provenant de la cessation de 
dégénérescence devrait être dirigé suivant Ow ; or, il s’écarte notable- 
ment de Ou et sa direction, qui se rapproche de celle de l’ion Baw, 
semble montrer que l'influence de cet ion nettement plus proche que 
les autres est prépondérante dans cette cessation de dégénérescence. 

L'étude des vibrations internes des cristaux de barytine et de céles- 
tine révèle donc l’abaissement de symétrie des ions SO, de ces cris- 
taux à la symétrie C;(m). 

D'autre part, l'étude des indices de réfraction et des fréquences de 
vibrations analogues dans les trois directions OX, OY et OZ montre 
que la direction OX se différencie assez nettemeut des directions OY 
et OZ, qui ont au contraire des propriétés voisines. 


(Laboratoire de Recherches Physiques 
1, rue Viclor-Cousin, Paris). 


Note à la correction des épreuves. 


Dans un travail récent, R. S. Krishnan (Proc. nd. Acad. Sciences, 
À 23 (1946), 288) a étudié le spectre de la barytine. Il trouve deux 
nouvelles fréquences de vibrations externes; pour les vibrations 
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internes ses résultats expérimentaux sont en complet accord avec les 
miens, mais son interprétation me paraît critiquable : il admet à tort, 
d'une part que l'ion SO, admet un axe binaire dans le cristal de 
barytine, d'autre part qu'il ne doit exister que neuf fréquences de 
vibrations internes ce qui le conduit à proposer pour les raies en 
excès sur ce nombre l'hypothèse de résonances de Fermi. 
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REMARQUES 
SUR LES PHÉNOMÈNES DE DIFFRACTION 


Par P. Micaez DUFFIEUX 


SOMMAIRE. — 10 L'application du principe de la conservation de- 
l'énergie aux phénomènes de diffraction de la lumière par des obstacles 
matériels montre que le principe de Huyghess et Le principe des interfé- 
rences ne peuvent être appliqués correctement au calcul de ces phéno- 
mènes. Ils conduisent seulement à une équation de propagation de 
l'énergie rayonnante dans un espace libre, équation reliant la distribu- 
tion d’énergie dans un plan infini à la distribution entre les directions 
traversant ce plan. 

20 La discussion des calculs classiques de diffraction de la lumière par 
les obstacles conduit à classer ces phénomènes de diffraction parmi les 
interactions matière-lumière. 

30 En comparant les équations de diffraction de la lumière avec celles 
de faisceaux de corpuscules on voit que les grandeurs vectorielles intro- 
duites dans ces équations sont analogues à des impulsions. 

4° La discussion des conditions expérimentales où est réalisée la cohé- 
rence de la lumière conduit à distinguer deux types de cohérence : Dans 
le domaine des ondes hertziennes la fréquence caractéristique de l’onde 
résulte de la concordancestatistique d’un grand rombre d’actions élémen- 
taires. Dans le domaine de la lumière et des radiations de haute fréquence 
le quantum est un tout auquel on peut attribuer une cohérence absolue. 
La fréquence n’est plus alors qu'un coefficient caractéristique du photon, 


INTRODUCTION 


Au cours de ces dernières années, des études particulières d'Opti- 
que instrumentale m'ont amené à pousser jusque dans leurs dernières 
conséquences de nouvelles méthodes mathématiques d'analyse. 
Quand on essaie de construire une Optique instrumentale qui synthé- 
tise l’antique Optique géométrique du rayon lumineux et la déjà 
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vieille Optique physique des ondes et du principe de Huyghens, on 
rencontre des difficultés inattendues. Je m'’attacherai d’abord ici aux 
deux plus frappantes qui sont : la difficulté avec laquelle on accorde 
les solutions classiques du problème de la diffraction avec le principe 
de la conservation de l’énergie, et l'impossibilité de définir simple- 
ment, dans la répartition de la lumière, à l’intérieur de l’image du 
point, la part des aberrations classiques, si bien définies par l'Opti- 
que géométrique, et celle de la diffraction. 

Or leur distinction, impossible au centre de la tache lumineuse 
image pratique du point, tend à devenir d'autant plus facile que l’on 
s’en éloigne davantage pour aller vers les régions où on localise 
géuéralement les phénomènes dits de diffraction éloignée. Mais 
dans ces régions, d’un commun accord, Optique géométrique et 
Optique physique abandonnent le problème. Il s’agit désormais 
visiblement d’un effet de bord lié aux interactions de la matière et 
de l'énergie rayonnante. Or, dans les calculs classiques tirés du prin- 
cipe de Huyghens et de la propagation par onde, la diffraction 
apparaît invariablement comme un effet de trou lié aux seules pro- 
priétés du rayonnement. La tentation est évidemment forte de consi- 
dérer toute diffraction comme un effet de bord. Du point de vue et à 
l’approximation suffisante de l’'Optique instrumentale, cette attitude 
est possible. 

Chose curieuse, les fonctions tirées de la répartition de l'énergie 
dans l’image du point et qui permettent la séparation de l'effet de 
bord ne contiennent plus que des grandeurs indépendantes de toute 
hypothèse sur la nature de l’énergie rayonnante et son mode de 
propagation. Quoique établies pour le rayonnement par ondes, elles 
doivent avoir encore un sens pour le rayonnement corpusculaire qui 
donne lieu, lui aussi. à des phénomènes de diffraction. J'ai donc 
cherché à rapprocher les phénomènes classiques de diffraction des 
ondes des actions de la matière sur les trajectoires des corpuscules, 
c'est-à-dire, en somme, à concilier l’analogie entre la propagation 
des ondes élastiques et celle de la lumière avec la structure discon- 
tinue de cette dernière, avec la théorie des quanta. 

Les réflexions qui suivent forment un ensemble un peu décousu 
et certainement inachevé. Ce sont les étapes par lesquelles, partant 
des conceptions de la vieille Optique physique, j'ai tenté de rejoindre 
les théories modernes de l’émission. Il faudra bien qu’un jour le 
chemin soit parcouru. C’est ma seule excuse de l'avoir tenté. 
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PREMIÈRE PARTIE 


LES PHÉNOMÈNES DE DIFFRACTION A L'INFINI 
ET LA TRANSFORMATION DE FOURIER 


Si l’on reste dans l'approximation de Optique physique classique, 
il est commode de lier les phénomènes de diffraction à l'infini à la 
transformation de Fourier. L'état de mouvement créé dans un 
plan xOy par un éclairement monochromatique cohérent peut être 
représenté par une fonction complexe #{(x, y) dont le module P(x, y) 
est égal à l'amplitude du mouvement et l'argument W(x, y) à la difté- 
rence de phase avec un mouvement de référence : 


(1) PIE, Ti=PCE, yje Tiæy), 


Cette représentation est constamment utilisée depuis Frauenhôffer 
et Kirchoff [r]. Les phénomènes de diffraction à l'infini, au sens où 
les entend Frauenhôffer, sont alors entièrement décrits par une 
deuxième fonction complexe G{u, v) de deux variables uw et v définis- 
sant les directions de propagation, c’est-à-dire les points à l'infini. H 
est commode de prendre comme variables u et v les projections sur 
les deux axes rectangulaires Ox et Oy d’un vecteur unitaire négatif 
porté par la direction considérée. Il est également commode de pren- 
dre comme unité de longueur dans le plan æOy la longueur d'onde de 
la radiation. Dans ces conditions G{u, v) est donnée par une intégrale 


double : 


(2) Gau)= [7 [7 F(x, yjer Tax dy. 


J. Picht [2] a signalé l'identité de cette intégrale avec l'intégrale de 
Fourier. Je ne suis pas sûr qu'elle n'ait pas été remarquée avant lui, 
Quoi qu’il en soit les coordonnées æ et y sont des fréquences pour 
les coordonnées w et v, au sens mathématique qu’a ce mot dans l’ana- 
lyse harmonique d’une fonction. Au degré d'approximation du prin- 
cipe de Huyghens il y a donc identité entre l'équation (2) et les phé- 
nomènes de diffraction ou d’interférence à l'infini. 

Or l'équation (2) définit entre G(u, v) et F(æ, y) ce que l’on appelle 
la transformation de Fourier. J'ai développé longuement ailleurs [3] 
les conséquences de cette identité. Je voudrais insister ici surtout sur 
les difficultés théoriques qu’elle présente. 

L'équation (2) définit les valeurs de G(u,v) pour loutes les valeurs 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 2 (Janvier-Février 1947). 7 
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de u et v. Cependant, par suite de leur définition même, u et v 
n'ont un sens physique que dans un domaine limité : 


(3) o Lu? +U<K 1. 


I1 semble que les difficultés soient levées en joignant à (2) la condi- 
tion (3). Il n'en est rien. Si l’on veut évaluer les quantités d'énergie 
mises en jeu, on est amené à intégrer, dans les domaines ayant un 
sens physique, les carrés des modules des deux fonctions G{(u, v) et 
F(æx, y). Or le théorème de Plancherel établit entre ces intégrales la 


relation : 


(4) as | G{u, v) ? dudo Re | F(x, y) l’dxdy. 


Les deux intégrales doivent être étendues à tous les domaines où 
l'équation (2) relie les deux fonctions. Or, dans la pratique instru- 
mentale, F(x, y) se présente toujours comme définie à l’intérieur 
d’un domaine limité. Les faisceaux traversent des trous percés dans 
des écrans opaques ; on admet que F(x, y) est nulle en dehors des 
trous. Je ne parle ici bien entendu que des cas réels, à l'exclusion de 
tout cas théorique faisant intervenir des pupilles illimitées pour la 
commodité des calculs. (x, y) est donc toujours une fonction à 
domaine limité. Mais alors on peut démontrer que G(u, v) et ses 
dérivées successives ne peuvent avoir dans un intervalle fini qu’un 
nombre fini de zéros. G{u, v) est une fonction bien continue dont le 
domaine est illimité, ce qui est en contradiction avec la condition (3). 

On ne peut admettre qu'il y ait une erreur dans les conventions 
qui définissent les variables et leurs unités. Il suffit de considérer 
deux fonctions F#(x, y) homothétiques par rapport à l’origine. Les 

figures de diffraction sont des portions d’étendue constante de fonc- 
tions G(u, v) qui sont homothétiques par rapport à l’origine des u, v 
dans un rapport inverse de celui des fonctions F{x, y) correspon- 
dantes. L’équation (4) est donc bien l’expression du principe de 
conservation de l'énergie, qui est inconciliable avec la définition 
de F(æ, y) et la condition (3). 

On bute contre la même difficulté si l’on veut appliquer au phéno- 
mène le vieux principe du retour inverse de la lumière. Automati- 
quement on écrit la deuxième équation de transformation de Fou- 
rier, réciproque de la première : 


+ + ë 
(5) Fe, n= [77 [7 au erreten quan. 


Pour retrouver la fonction F(æ, y) primitive à domaine limité, on 
doit accepter dans l'intégrale les portions de G{u, v) extérieures au 
domaine (3), définies par l'équation (2) et qui n’ont ni sens ni réalité 
physique. s 
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Il ne saurait être question ici de mettre en doute la validité du 
principe des interférences traduit par l'équation (2) et qui est vérifié, 
dans toute l’étendue du domaine (3) par les expériences classiques 
sur les réseaux. En réalité, c’est la définition de F{x, y) qui est 
fausse. L'état de mouvement dans le plan de l’écran opaque limitant 
le diaphragme est une certaine fonction inconnue f(x, y) que nous 
avons jusqu'ici de sérieuses raisons de considérer comme une fonc- 
tion à domaine limité et qui possède une transformée de Fourier 
Go(a, v) qui est, elle, à domaine illimité. Cette transformée peut 
avoir une certaine ressemblance avec la figure réelle de diffraction 
G(u,v) mais ne lui est certainement pas identique en tout point. 
Dans l’état actuel de nos connaissances et de nos procédés d’inves- 
tigation F(æ, y) reste inconnue (!). 

Par contre la figure de diffraction effective G(u, v) est entièrement 
connaissable et la théorie reconnue des instruments d'optique permet, 
au moins en principe, de l’étudier dans tout le champ physique(3). Or 


(‘) Au seul point de vue mathématique il existe une autre solution à 
ces difficultés. Si G(u, v) est limitée au domaine — 1 + r, cette fonction 
peut être représentée dans ce domaine par une série double limitée (x, y). 
À une constante près, cette série est formée per les ordonnées de points 
de F(æ, y) situés aux nœuds d’un réseau dont la maille est À. Cela revien- 
drait à admettre que la pupille du plan æOy à laquelle on doit appliquer 
le principe des interférences est un réseau de sources ponctuelles, ce qui 
ést inadmissible. Il y aurait cependant des indications physiques à tirer de 
ce fait. L’examen des régions paraxiales de G{u, v) suggère évidemment 
que cette fonction a quelque chose qui doit permettre de l’assimiler, à cer- 
tains points de vue, à une fonction ne contenant aucune fréquence supé- 
rieure à À. Nous verrons ultérieurement que dans le cas de la diffraction 
par un atome isolé, le domaine des directions de diffraction n’est plus 
limité à un angle solide de 2x, mais envahit toute la sphère. Il y a 
continuité entre les extrémités du domaine de G(u,v) qui devient G(4,v,w) 
par l'introduction d’un axe Oz. C’est un élément de similitude avec une 
fonction réellement périodique et l’on peut sans invraisemblance phy- 
sique considérer la source F(x; y, =) comme formée d’un ensemble dis- 
continu de points. L'étendue du domaine de G(u, v, w) limite le domaine 
de ces points à une sphère derayon 1. À 

Par analogie, on peut admettre que G(u, v) est effectivement représen- 
table par une série douhle limitée dont les points représentatifs sont inté- 
rieurs aux ouvertures du diaphragme limitant #ç(æ, y). Cela n'est nulle- 
ment incompatible avec le fait que, dansle domaine indéfini des variablesu 
et v, G(u, v) ne soit représentable que par une intégrale illimitée. On peut 
même en déduire une propriété certaine de #(æ, y). En effet, les points 
représentatifs de la série sont situés dans le plan des T, Y, £ AUX nœuds 
d’un quadrillage d'intervalle x. En dehors du domaine limité de Fox, y) 
F(x, y) présente donc des zéros en ces points et sa partie extérieure à ce 
domaine a tous les caractères habituels des franges de diffraction. 
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G{u, v)est certainement une fonction à domaine limité et sa pupille 
F(x, y) à laquelle on doit appliquer le principe de Huyqhens et 
l'équation (2) est donc une fonction à domaine illimité définie en 
réalité, non par le contour du diaphragme, mais par la figure de 
diffraction G{u, v) et l'équation (5). 

Il se peut que, dans certains cas, G{u, v) et G,(u, v) coïncident dans 
le domaine (3) d'existence physique. Cette coïncidence doit être pres- 
que parfaite pour les rayonnements de très grandes longueurs d'onde, 
ondes hertziennes ou infra-rouges, traversant des écrans minces. Elle 
n'existe déjà plus dans le domaine des radiations visibles. Dans le 
cas d’une telle coïncidence, F(x, y) est une image de F(x, y) altérée 
par les seuls phénomènes de diffraction dus à la limitation du champ 
de G{u, v). Mais, nous le verrons bientôt, les choses sont générale- 
ment plus compliquées et les différences entre F(x, y) et Fotæ, y) 
ont d’autres origines. Mais il est un fait que G{u, v) et Gs'u, v) coïn- 
cident à très peu près dans un domaine étroit autour de l’origine des 
u, v, dans ce que les opticiens appellent le domaine paraæial. 

Les difficultés viennent donc du mauvais usage que l’on fait des 
principes et non de la valeur des principes eux-mêmes. On doit donc 
conserver les deux équations (2)et (5), l'équation (5) étant fondamen- 
tale et ayant le sens physique le plus immédiat et le plus net. C’est 
une équation de propagation. Il est en effet facile de constater que 
G(u, v) définit un ensemble d'ondes planes indéfinies ayant la fré- 
quence de la radiation et se propageant suivant les directions u, v. 
Multipliée par l'exponentielle imaginaire qui introduit le temps et le 
mouvement oscillatoire, la fonction placée en (5) sous le signe 
somme : 


(5 bis) e!/G{u, no NP 


représente la trace d’une de ces ondes sur le plan æ0y. Sous sa forme 
la plus correcte, le principe de Huyghens doit dont être énoncé : 


L'état de mouvement dans un plan infini xoy traversé par un 
faisceau monochromatique et cohérent peut toujours être consi- 
déré comme résullant de l'interférence d'ondes planes, indéfinies, 


de même fréquence, se propageant dans l'ensemble des directions 
qut traversent ce plan. 


. C'est là l'énoncé qui, dans l'hypothèse de la propagation par onde, 
lie directement les phénomènes de diffraction à la transformation de 
Fourier. 


I y a donc deux attitudes possibles vis-à-vis les problèmes que 
posent ces phénomènes de diffraction. 


1° En optique instrumentale, les conditions d'application permet- 
tent généralement de négliger la limitation du champ des u, v : (3) 
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Les images utiles du point sont très condensées, les quantités 
d'énergie que l'on ajoute en supposant identiques G(x, y) et Gi(x, y) 
sont tout à fait négligeables. Dans le domaine restreint où G(u, v) a 
besoin d’être précisé il y a toujours coïncidence suffisante entre la 
forme réelle et la forme calculée à partir d’une pupille Fç(æ, y) limi- 
tée arbitrairement à l'étendue d'un diaphragme. Cette erreur systé- 
matique est d'autant plus légitime que la lumière diffractée sous de 
grands angles provient non seulement de l'effet de bord du dia- 
phragme mais autant, sinon plus, de la diffusion par la matière 
transparente des milieux réfringents de l’appareil d'optique. C’est 
avec celte approximation et de ce point de vue que j’ai toujours traité 
jusqu'ici des applications de la transformation de Fourier aux images 
optiques. 

2° Si l’on veut étudier en elle-même la propagation de la lumière 
à travers un diaphragme vide, où la diffraction est due à la seule 
limitation des faisceaux, il faut tenir compte de la condition (3) et de 
la limitation du champ des w, v. Mais alors, l’étude la plus complète 
de la propagation au delà du trou dans l’espace libre ne peut per- 
mettre la connaissance complète de l’état de mouvement dans un 
plan au niveau de l’écran opaque limitant le diaphragme. La seule 
distribution que l’on pourra connaître sera une distribution fictive 
illimitée F(x, y) qui ne nous permettra de remonter à la distribution 
limitée Fi(x, y) que par des études ou des hypothèses supplémentai- 
res. Je laisse ici naturellement sans discussion la réalité de cette dis- 
tribution Fix, y). Nous butons sur une de ces incertitudes de forme 
dont j'ai déjà signalé la fatalité dans la théorie des images optiques 
et qui sont liées à l'énergie rayonnante. En face des phénomènes opti- 
ques, la position du physicien est tout à fait analogue à celle qu'il 
aurait en face d'un orchestre dont il ne pourrait connaître que les 
sons émis, en restant ignorant de tout le mécanisme de production 
des sons. Il pourrait évidemment connaître la distribution des ins- 
truments, évaluer certaines de leurs dimensions mais il lui serait 
difficile d'imaginer le rôle de l’archet, de décrire les méandres du 
cor anglais, de préciser si le saxophoniste est un nègre. 

Dans l'étude des phénomènes de diffraction produits par les appa- 
reils d'optique, il est presque nécessaire d’adopter d’abord la pre- 
mière attitude pour débrouiller le gros des phénomènes. Il se trouve 
heureusement que les phénomènes de diffraction éloignée, liés à l'effet 
de bord et à l’action de la matière sur le rayonnement, sont à la 
lisière du domaine paraxial, où les incertitudes de formes en laissent 
encore deviner le dessin général. Nous sommes donc légitimement 
autorisés à étudier les effets de bord en nous plaçanl d'abord au 
premier point de vue, celui de l'Optique instrumentale, quitte à 
limiter nos espérances et la valeur des résultats par des criliques 
venues de la deuxième attitude. Par cette voie nous pourrons utili- 
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ser au mieux les résultats acquis par l’'Optique physique classique 
et essayer de les adapter aux conceptions de la physique moderne, 
C'est ce que je vais essayer de faire par la suite. 

Le sens des équations (2) et {5) est donc beaucoup plus étendu qu'il 
n'est généralement admis dans les chapitres d'Optique physique 
consacrés aux phénomènes de diffraction à l'infini. Au sens où nous 
l'entendons ici finalement, tout phénomène de propagation d'énergie 
rayonnante au delà d’un plan qu’elle traverse est un phénomène de 
diffraction. Les deux mots sont synonymes et, en fait, les deux idées 
fondamentales d'expansion et de direction sont l'essentiel de leur 
contenu. C'est dans ce sens large que je prendrai désormais le mot de 
diffraction lorsque je parlerai de diffraction à travers la matière ou 
au delà d’un obstacle matériel. La diffraction par un écran ou un 
réseau moléculaire est la propagation au voisinage de l'écran ou à 
travers le réseau matériel. De ce point de vue toutes les lois de pro- 
pagation : réflexion, réfraction, etc….., doivent tôt ou tard apparaître 
comme des cas particuliers de difrécton. 


DEUXIÈME PARTIE 


LA SÉPARATION DE L'EFFET DE BORD 


Nous savons déjà qu’en dernière analyse F(æx,y) possède en tout 
point des dérivées finies de tous ordres. Nous pouvons donc différen- 
cier indéfiniment les deux membres de l'équation (5). Les difficultés 
que nous allons examiner ultérieurement, ne peuvent provenir que 
d'une définition a priori exagérément schématique de F{x, y). 11 nous 
suffira des deux dérivées premières : 


(6) er os | dot uG(a, ve TU) Judo. 
(7) ses fe Fe vG(a, jee) nd. 


Nous pouvons leur appliquer le théorème de Plancherel : 


@ Li "fa El dody = sf fu? 1 G(x, 0) Fdndo. 


@) JUL LE lrdy ur [7 [ue 1 Gta, o) Paudo. 
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Les quantités placées dans les seconds membres sous les signes 
sommes sont les moments d'inertie, par rapport aux axes de coor- 
données, d’une distribution de masses dont la densité superficielle 
serait, dans le plan des uv et en chaque point, égale à la densité 
d'énergie rayonnante, c'est-à-dire à l’éclairement. Par addition de ($) 
et (9), on obtient naturellement le moment d'inertie par rapport à un 
axe normal, à l’origine, au plan des w, ». 

J'ai montré ailleurs l'intérêt que présentent ces moments dans 
l'étude des appareils d'optique {4}, [51. M. Lansraux les a utilisés 
pour la définition des focales et du plan de focalisation d’un faisceau. 
Il les a désignés sous le nom de moments d'éclairement que je leur 
conserverai. Je supposerai par la suite que l’origine des 4, v est au 
centre de gravité des masses fictives, que j'appellerai centre d’éclai- 
rement. Cette translation de l'origine laisse subsister toutes les rela- 
tions antérieures mais donne aux moments d’éclairement leurs 
valeurs minima. J’ai indiqué ailleurs [4] les formules donnant les 
coordonnées Ë et n du centre d’éclairement par rapport aux axes pri- 
mitifs des av. Il suffit de calculer les moments des masses par rap- 
port à ces axes. Je ne développe les calculs que pour Ë. D’après les 
propriétés de la transformation de Fourier : 


ie TT 1 Gt 0) rer +) qudo 


— [7 [FC y) Conj. F(&'— 2, y'—yyd'dy 


x! et y' étant des variables d’intégration. En prenant les dérivées des 
deux membres et faisant x et y nuls : 


inf [le | G(a, v) Pdudv 


(11) v: 
—— [ rs F(x'  y') Conj. ? PET de 'dy" 


x’ et y' étant désormais identiques aux æ et y il est inutile de conser- 
ver les accentuations. En substituant à #(x, y) la forme donnée par 
l’équation (7) il vient finalement : 


(12) haha | G(u, v) Pdudo= + [7 es Piæy sis 22.9) ——— dxdy. 


Par définition les deux coordonnées du centre d’éclairement sont 
données par : 


aa) ff 160 o)Pdudo=E [7 [Tree pi dxdy 
(14) nf if. | Gçu o)Pdudo= > |” le P{x, DE dou 


(10) 
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En introduisant le flux d'énergie W: 


È S'ÉE dit TE dW(æ. y) 
(15) = 2 La dw 


00 +00 oY(x, y) 
(16) = / fu br 14 


Je ferai immédiatement plusieurs remarques sur ces formules. 

1° Elles conservent la même forme si l’on change l’origine des coor- 
données uv. Or pour un choix convenable de cette origine la fonction 
W(x, y) représente ce que l’on appelle en optique géométrique les 
aberrations de la pupille (x, y). C'est la première fois que nous 
constatons un effet spécifique de ces aberrations. 

20 Prenons le cas usuel d’un objectif ou d’un diaphragme vide, de 
transparence constante dans toute son étendue, limité par un écran 
paque, Admettons, suivant l’approximation classique de l'optique 
instrumentale, que P(x, y) soit une constante dans l’aire transparente 
et s’annule brusquement au delà de son contour C. Les seconds mem- 
bres de (13) et (14) se ramènrent immédiatement à des intégrales cur- 
vilignes le long de ce contour : Si S'est l’aire transparente : 


(17) E——— if (x, y\dy 
(18) 1=— [rende 


Ces équations mettent en évidence un premier effet de bord. La 
direclion du centre d'éclairement dépend uniquement de l’état de 
mouvement sur le contour du diaphragme. 


Revenons maintenant aux moments d’éclairement. En développant 
F(x, y) sous la forme (7) nous obtenons : 


Je D jeu Er dy ne pe ee Dr dx dÿ 
fe per P{21ÿ ee EDP Gr xdy 
bb 


PEL | a dy = 1 jen À l'dx xdy 


+ [TT (Pie, DE dy 


Je me placerai d’abord au point de vue de l'Optique instrumentale. 
Dans son schéma le plus élémentaire de pupille P(æ, y) est constant 


et égal à P dans l'aire $' du diaphragme et nul à l'extérieur de ce 
domaine. 


P?(x, y)dxdy —=dW. 


(19) 


(20) 


as PvP (æ, y) intérieur à S 
PÉr, QYe= 0 (x, y) extérieur à S'!. 
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Les dérivées partielles de P(x, y) sont donc nulles partout sauf sur 
le contour C du diaphragme où elles ont une valeur infinie. On 
démontre aisément que les premières intégrales des seconds mem- 
bres de (19) et (20) sont infinies. Les deuxièmes intégrales de ces 
seconds membres se réduisent aux intégrales dans le domaine S : 
l'argument Wix, y) ne peut présenter aucune discontinuité sur le 
contour, et reste indéterminé partout où P(x, y) est identiquement 
nul. 

Les deux intégrales des seconds membres de (79) et (20) sont donc 
liées : la première à un effet de bord et à la limitation des faisceaux, 
la deuxième aux variations de l’argument, c'est-à-dire, en dernière 
analyse, aux aberrations de la pupille. La séparation des deux phéno- 
mènes : aberrations d'optique géométrique et diffraction par limita- 
tion des faisceaux, impossible sur G(u, v), est possible sur les 
moments d’éclairement. 

Supposons le diaphragme vide ou sans aberration. 


(22) P(z, WA". 


Les intégrales des seconds membres de (19) et (20) sont réduites à 
l'élément de contour des premières intégrales. Ces éléments et les 
moments sont infinis mais tout le reste est nul. Nous savons que les 
moments ne peuvent pas être infinis ; cette fuite des intégrales est la 
conséquence de notre hypothèse simpliste qui limite #(x, y) par une 
discontinuité et rend ses dérivées infinies sur cette discontinuité. Les 
moments sont certainement finis ainsi que les intégrales des seconds 
membres de (79) et(20). 1! faut en conclure que la discontinuité est 
remplacée, dans la réalité, par une zone de transition Z où F(x,y) 
s'annule, toutes ses dérivées de tous ordres restant finies. 

On peut développer plusieurs raisons justifiant ce passage du point 
de vue instrumental au point de vue physique. 


10 Interprétation du Foucaultage. — Ce sont des expériences bien 
connues et je les envisage ici sous la forme théorique qui leur a été 
donnée d’abord par Lord Rayleigh [6] et utilisée depuis par Barneji[7] 
et moi-même et mes élèves [8]. L'image d’un point lumineux étant 
donnée par un objectif, on examine la pupille de ce dernier à travers 
l'ouverture d’un diaphragme d placé dans le plan de l’image. Dans 
la pratique usuelle ce diaphragme est limité, partie par la pupille de 
l'œil, partie par le tranchant rectiligne d’une lame de rasoir. Celà 
tient à ce que les parties supprimées de l’image ont en fait plus 
d'importance que les parties restantes. On n'aperçoit naturellement 
de la pupille qu'une image déformée par la diffraction. D'après ce 
qui précède, la distribution d'énergie ainsi observée correspond à 
une distribution de mouvement f(x, y) qui est la transformée de Fou- 
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rier de la portion g(u, v) de l’image G{u, v) qui est utilisée à tra- 
vers d pour l'observation de la pupille. Si d'est suffisamment petit et 
suffisamment éloigné du centre d’éclairement, on peut observer ainsi 
l’origine de l'énergie qui frappe un élément du plan de l’image et 
simultanément les domaines efficaces des intégrales qui donnent les 
moments d’éclairement. 

Or ilest bien connu que dans les conditions décrites f(x, y) est 
réduit à un liséré qui suit le contour € du diaphragme et dont la 
largeur dépend uniquement des phénomènes de diffraction dus à 
l'exiguïté de d. Barneji adopte une forme de diaphragme qui meten 
évidence le caractère d'effet de bord de la diffraction. La pupille 


F (x) 


F(x, y) étant circulaire ét sans aberrations, l’image du point est la 
figure d’Airy. Il occulte la frange centrale de cette figure et photo- 
graphie la pupille en utilisant la plus grande étendue possible de 
franges extérieures. La diffraction sur f(x, y) est alors réduite au 
minimum. C'est un montage qui rappelle celui des expériences de 
strioscopie. Le liséré qui suit le contour de la pupille a, dans ces 
conditions, une structure très curieuse due d’ailleurs à la diffraction 
provoquée par d. J'en donne (fig. 1) une section théorique. La 
discontinuité qui dans un schéma usuel marque la limite du dia- 
phragme est suivie par une frange noire étroite encadrée par deux 
franges brillantes, Au delà l’intensité lumineuse décroît très rapide- 
ment. Les domaines d'intégration du f(x, y) considéré dans ce cas 
sont donc limités à une zone étroite au voisinage immédiat de la 
discontinuité C. 


L'occultation de la frange centrale ne diminue cependant que très 
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peu le moment d'éclairement qui reste, pour g(u, v), très peu diffé- 
rent de ce qu'il était pour G(u, v). Il faut donc en conclure que, dans 
les cas réels, les domaines d'intégration efficaces des moments d’éclai- 
rement, dans le plan xOy, sont réduits à une zone étroite qui borde 


le diaphragme. 


2° Entraînement de la lumière diffractée par les bords du diaphragme. 
— Pour éviter des calculs encombrants je prendrai ici le cas le plus 
simple : celui d’une pupille en fente, éclairée uniformément, dont la 
hauteur suivant l'axe des y reste constante et dont les lèvres, paral- 
lèles à Oy, d’abscisses — X et + X, se déplacent parallèlement à l'axe 
des æ. Dans l’approximation classique la figure de diffraction est de 
la forme : 


‘in 2T7uX sin 2TruX 
(23) G{u, 0) = BGX RE (4) Same 
B(y) dépendant de la hauteur de la fente et de l’éclairement de son 
plan. La distribution d’énergie est donnée par : 


sin? 2T7uX sin? 27ruX 


(24) 1 Ga 0) = I BG)PA ne = | BG) ou : 


On voit immédiatement sur les 32 membres des deux dernières équa- 
tions que la distribution de mouvement (23) et la distribution d’éner- 
gie (2/) ne dépendent de la largeur de la fente que par un facteur de 
structure, sin 274X ou sin? 2ruX dont la valeur moyenne est o ou 1/2. 
A ce facteur près la quantité de lumière diffractée dans la direction u 
reste constante comme reste constante la zone marginale troublée 
entraînée par les bords de la fente dans leurtranslation. 

Par contre les deux seconds membres de (23) et (24) montrent que 
le maximum central croît avec la largeur 2X de la fente : 


(25) G(o,0) = B(y)X 
(26) | Go,o) P— | B(y) PAT. 


En élargissant la fente on n’accroît véritablement que les quantités 
les moins déviées d'énergie rayonnante. Tout se passe comme si Îles 
quantités d'énergie qui traversent le plan æ0y étaient d'autant moins 
déviées qu’elles restent à plus grande distance des bords. 

Ce théorème peut être étendu à une pupille déformée par des homo- 
théties, l’éclairement de son plan restant uniforme et constant. 

Je n’envisage ici que des cas théoriques conformes aux schémas 
usuels de l’Optique instrumentale, et qui ne coïncident avec les cas 
réels que dans le domaine paraxial. Il me suffit en effet de montrer 
que jusque dans le domaine paraxial la diffraction peut être envisagée 
comme un effet de bord. On sait que les phénomènes de diffraction 
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éloignée étudiés par Gouy et ses successeurs localisent très nettement 
l'origine des quantités très déviées d'énergie sur une zone marginale 
étroite. 


3° Largeur de la zone marginale. — Je me fonderai pour l'évaluer 
et même, je dois l'avouer, pour la définir, sur une propriétédes trans- 
formées de Fourier que je ne puisappeler un théorème mais plutôt une 
impression qui se dégage d’une collection de couples de transformées 
et de la pratique de l'analyse harmonique. 


Si deux fonctions ne diffèrent que par des détails dont l'étendue 
est p, leurs transformées sont analogues jusqu'aux fréquences de 


l’ordre de 1/p. 


C’est là, pour le physicien, une propriété très importante car elle 
légitime l’approximation dont a toujours vécu l’Optique physique 


tiers 


classique et marque la limite de ses succès. Je vais essayer d’en don- 
ner une justification pour le cas qui nous occupe, en utilisant une 
méthode que j'ai déjà employée pour définir l'erreur corpuseu- 
laire [9]. * 

Considérons la fente de largeur 2X du paragraphe précédent. Nous 
avons supposé pour le calcul de (25) que F{x, y) restait constante 
dans toute la largeur de la fente (fig. 2). Nous pouvons généraliser et 
mettre la distribution effective F(x, y) sous la forme : 


(27) ue Fo(, y) = A(y)f(æ). 
La figure de diffraction est de la forme : 


(28) Go(u, v) = B(v) go(u) 
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B(v) et go(u) étant respectivement les transformées de A(y) et fi(c). 
Or f(x) diffère certainement très peu d’une constante dans la majeure 
partie de la largeur de la fente. Sur une assez large étendue de part 
et d'autre de l’origine, G,(u, v) diffère très peu de la figure de diffrac- 
tion du type (25), produite par une fente F'(x, y) à bords nets mais 
de largeur un peu inférieure à 2X [10]. 


Posons : 
(29) T'Üri="AN#) — (XL —:) Lx <+(X —e) 
f(x) = 0 De Xe) NN) 
Go) (œ)=$f (x) + f(@). 
On aura : 
(31) go(u) — “Es f(x) + f'(æ)]e—irurde. 


Le domaine d'intégration est en fait réduit à l'intervalle — X + x. 
Supposons la fente symétrique ; le domaine d'intégration peut être 
réduit de moitié et les intégrales réduites à leurs parties réelles : 


0 


Ô 
(32)  go(u)—2 | Le ee cos 2rurdx + [ f'@) cos 2ruxdx 


Les deux domaines d’intégration du second membre peuvent être 
réduits encore. En effet il y a tout lieu de penser que le trouble que 
symbolise ici f(x) n’occupe qu’un domaine efficace d'intégration n 
sur les lèvres de la fente. En ce qui concerne la première intégrale, 
nous pouvons toujours retrancher de son domaine, à partir de l’ori- 
gine, un nombre entier de demi-périodes de cos 2rux. Il ne nous 
restera également qu’une zone marginale d'intégration de largeur p', 
inférieure à une demi-période : 


(33) dr e 
Pour u nul : 
(64) gdo)=2l) a(—X +0) + [ET " f()dæ 


Etant données nos conventions, la deuxième intégrale doit être 
nulle : 


A4 y LA 
(35) aus nes 
Pour z croissant, l'intégrale : 


(36) L AR (9) cos 2ruxde 


x 
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reste voisine de zéro tant que la période 1/u du cos arux reste grande 
par rapport à n, la variation du cos à l’intérieur du domaine d'inté- 
gration étant faible. Ainsi s'explique que la coïncidence entre les 
figures de diffraction réelle et schématique subsiste encore, en s’atté- 
nuant progressivement, jusqu'à une certaine distance de leur centre. 

Inutile de dire que l'étendue des 4 où il y a ressemblance entre les 
deux figures de diffraction est difficile à préciser. Elle diffère évidem- 
ment suivant le {est auquel on juge qu’il n'y a plus ressemblance. 
Dans le cas actuel, la figure de diffraction de la pente schématique 
comporte une série de franges à minima nuls. On peut dire que la 
figure de diffraction réelle lui ressemble dans le domaine où des 
franges de même largeur sont visibles. Ces franges cesseront d’être 
visibles quand les deux intégrales du second membre de (32) auront 
la possibilité d’avoir des valeurs de même ordre, la première décrois- 
sant, la deuxième croissant en valeurs absolues. Soit p la valeur de p’ 
réalisant cette condition. p sera une mesure ou plutôt une évaluation 
de la largeur n de la zone marginale : 


(37) La fcos2n® de || f y'(æ) cos ar À dx ? 


C'est par ce procédé que j'ai évalué antérieurement [9] la largeur 
de la zone marginale troublée pour une fente de spectrographe dont 
les lèvres avaient une épaisseur de 110 microns. La valeur de P était 
d’une vingtaine de longueurs d'onde de la raie verte du mercure soit 
une dizaine de microns. Mile G. du Marache [10] utilise des réseaux 
de fentes constitués par un fragment de glace à photogravure. Les 
traits noirs sont des bandes de vernis épaisses d’une dizaine de 
microns et dont les bords sont des dièdres aigus. L'examen du 
spectre monochromatique de ce réseau permet d'évaluer & : sa valeur 
est de l’ordre de 5 microns. Je donne ces deux mesures en exemple 
de la méthode de calcul : les conditions où s’y produit la diffraction 
sont loin d’être simples. 

Cependant, si l’on examine au microscope, directement, la fente ou 
les traits de la trame, on constate que l’éclairement en paraît uni- 
forme sur la largeur 2X, sauf bien entendu dans l’extrêème bord 
déformé par la diffraction. Il est visible que la largeur de la zone 
marginale où le module P(x, y) s’annule est beaucoup plus étroite 
que celle où la phase est troublée et dont nous venons de définir la 
largeur ; la première ayant au plus une largeur de l’ordre de la 
1/2 longueur d’onde et sans doute beaucoup moins. 

Nous pouvons généraliser ces résultats et donner les relations 
entre le dessin général de ?(x, y) et celui de G(x, y), sous la forme 
suivante : 
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Les détails de structure de F(x, y) qui, suivant l'axe (OX), ont 
une étendue de ni marquent surtout leur influence dans la struc- 
ture de G(u, v) au voisinage des abscisses u dont la valeur absolue 
est 1/n. 


C'est bien sur cette correspondance que sont établies les subdivi- 
sions classiques du phénomène général de la diffraction. 

La distribution de la lumière dans le domaine paraxial de G{u, v) 
ect attribuée à la forme générale, schématique, du diaphragme, et, 
dans le cas d’un objectif, aux aberrations, dont le dessin est large et 
le détail du même ordre de grandeur que la largeur du diaphragme. 


Diffraction éloignée 
(effet de bord) 


Diffraction normale 
(effet de trou) 


effets moléculaires 
et microscopiques 


Fig. 3. 


Il est même connu que l'étalement de la lumière au centre de G{u, v) 
croit avec les aberrations ou plus exactement avec la complication de 
leur dessin. La tache centrale de G(u, v) est un effet de trou et 
l'optique géométrique et instrumentale qui ne s'intéresse qu’à cette 
tache centrale peut légitimement négliger les effets de bord. 

La limite de la diffraction régulière et de la diffraétion dite éloi- 
gnée doit marquer la région où l'effet de bord de la zone marginale 
troublée prend une importance prépondérante. 

Enfin les phénomènes de diffraction dus à la matière des objectifs : 
fine hétérogénéité d'indice, inclusions microscopiques, diffraction 
moléculaire, subsistent seuls à la limite du domaine des u, v. Elles 
sont généralement isolées au Laboratoire normalement au faisceau 


incident. 


112 MICHEL DUFFIEUX 


TROISIÈME PARTIE 


ONDES ET CORPUSCULES 


L'application du théorème de Plancherel aux équations Jiant 
F(x, y) et ses dérivées successives à G(u, v) fournit une série de 
relations. Lés équations (4), (#) et (9) nous conduisent jusqu'aux 
dérivées premières. Pour les dérivées d'ordre supérieur j’écrirai seu- 
lement une formule générale : 


Fe ls ntm (x,y) 

EN ES d xd y 
+e p+e 

(2 mens [| 1 u*v?" | G(u,v) dudv. 


Ces relations présentent cette particularité remarquable que leurs 
seconds membres ne contiennent que des quantités directement 
accessibles à l'expérience et dont la définition est indépendante de 
toute hypothèse sur la nature, l'origine, le mode de propagation de 
l'énergie rayonnante. En effet w et v définissent des directions, 
| G(u, ») Pdudv est une quantité d'énergie. Or, ces idées d’énergie et 
de direction sont, en dernière analyse, le fond de notre notion 
d'énergie rayonnante. Au contraire les premiers membres n’ont de 
sens que dans l'hypothèse de la propagation par ondes. F(x,y)et ses 
dérivées successives sont des fonctions complexes où le temps, évi- 
demment, ne figure plus, mais où existe toujours un argument, 
auquel l'hypothèse ondulatoire seule peut fournir, jusqu'ici, un sens 
commode. 

Les équations réciproques de (38) offrent un sens analogue : 


+o "+? : 
; 2 L 2 

çytrem [ = [  Dy | Fe, y) Fdxdy 
+e + 
UE 
| F(x, y) Pdxdy est un flux d'énergie à travers une surface; et c'est 
encore là un des aspects essentiels de l'énergie rayonnante, x et y 
sont des longueurs. Dans le deuxième membre nous retrouvons 
encore une fonction complexe et ses dérivées qui n’ont de sens 

simple que dans une théorie ondulatoire. 
Or les rayonnements corpusculaires donnent lieu à des phéno- 


mènes de diffraction tout à fait analogues à ceux des rayonnements 
ondulatoires. Il est intéressant de chercher quel peut être, dans le 


“drdy 


(38) 


(39) 


2 


On+mGlu, v) duub 


—_———— 


durJum 
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cas d’un rayonnement corpusculaire, le sens du premier membre 
dans une équation parallèle à (38). 

Je resterai dans les formes mathématiques les plus simples. Soit 
un rayonnement corpusculaire traversant un écran mince de matière 
diffractante étendue sur le plan xoy (fig. 4). Dire que ce rayonne- 
ment est monochromatique, c'est dire que les vitesses de tous les 
corpuscules sont égales. Pour simplifier les calculs je supposerai le 
faisceau équivalent à un train d'ondes planes parallèles à æOy : 


Les vitesses sont donc parallèles entre elles et à l’axe Oz normal 
à xOy. La première équation, (4), qui exprime la conservation de 
l'énergie exprimera ici la conservation de la vitesse V et du nombre 
des corpuscules. Bien entendu les intégrales deviennent des sommes : 


(40) De Nm V?=— Constante. 


Pour revenir à des intégrales il faut substituer à l’ensemble réel de 
corpuscules des probabilités continues de passage : F(x, y), et de 
dispersion : G(u, v). On retrouve alors l'équation (2 | 

Les analogues des équations (8) et (9) font intervenir nécessaire- 
ment le mécanisme de la diffraction. Soit une particule ayant, après 
diffraction, la direction uv. J'écrirai les équations pour l’axe Ox. Le 
corpuscule possède maintenant suivant Ox un composante de 


vitesse W,. 
(41) V,=uv 
puisque V est restée constante. Soient m la masse, j, la force agis- 


sant parallèlement à Ox au cours de la diffraction, I, l'impulsion 
Ann. de Phys., 122 Série, t, 2 (Janvier-Février 1947). 8 
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totale au cours de la crise que représente pour le corpuscule la tra- 
versée de l'écran matériel. Nous avons : 


(42) me — [fat =: 
(43) = +. 


et en appelant w l’énergie cinétique du corpuscule : 
15 
(44) WIDE : 
Les équations (8) et (9) ont donc ici pour équivalentes : 
(45) — DA = Yu. 
(46) _ DE _— Dow. 


Nous en resterons à ces équations. Les équations parallèles aux 
équations (38) n'introduiraient pas de grandeurs nouvelles. Les 
seconds membres de (8, 9) et (45, 46) sont de formes et de sens ana- 
logues. Là encore une probabilité continue transformerait les som- 
mes en intégrales. Ces seconds membres sont des moments d’éclaire- 
ment et la seule différence qui puisse exister entre eux réside 
uniquement dans leurs équations de dimensions, qu'il est toujours 
possible d'identifier en introduisant un facteur convenable. Je sup- 
poserai ces facteurs incorporés aux fonctions F(æx, y)et G(u, v). 

Si nous comparons deux figures de diffraction identiques produites 
par le même écran diffractant nous pouvons donc identifier : 


(NE +00 +00 2 
2m ET be TT. = dædy, 
is + 00 +00 


Joignons-y l'identité des RAR 2 


(48) Du an À É2 | Fax, y) Pdxdy. 


Si les figures de diffraction des deux types d'énergie rayonnante 
sont identiques, il existe certainement deux fonctions complexes 
F(æ, y) et G(u,v) liées par la transformation de Fourier dont les car- 
rés des modules donnent les distributions superficielles et angulaires 
d'énergie relatives au plan xOy. La distribution superficielle est 
entehe a priori d'une incertitude liée à la limitation du domaine 
des uv ; mais cette erreur, évaluée en énergie, doit rester minime : 


(47) 
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c'est l'incertitude fatale sur tout objet connu seulement par une 
image. 

L'identité théorique que je suppose ici entre les figures de diffrac- 
tion des deux types de rayonnement ne doit pas être confondue avec une 
identité réelle. Il n’est pas du tout évident que le même diaphragme, 
ou plus exactement le même écran diffractant, donne la même figure 
de diffraction avec un train d'ondes et un faisceau de corpuscules de 
vitesse équivalente. Les seules expériences précises ont été faites pour 
des rayonnements de très grandes fréquences. La diffraction est alors 
un phénomène moléculaire ou atomique. L’épaisseur de l’écran ne 
peut plus être négligée et celui-ci doit être traité comme un milieu 
diffractant à trois dimensions. La différence n’est pas considérable en 
ce qui concerne les formes mathématiques qui restent analogues et 
nous permettent de raisonner sur les écrans à deux dimensions qui sont 
une approximation suffisante pour les longueurs d'onde moyennes. 
Mais on peut prévoir que dans le domaine des hautes fréquences, la 
diffraction doit être essentiellement un effet de bord qui doit dépen- 
dre des propriétés spécifiques des écrans et de la nature du rayonne- 
ment. 

Le parallélisme des calculs des figures de diffraction données par 
les ondes et les corpuscules est, on le sait, un aspect fondamental de 
la mécanique ondulatoire. La forme très élémentaire sous laquelle 
nous l’effleurons ici permet quelques remarques : 

1° Les équations de propagation ou de diffraction que l’on peut 
tirer de l’analogie de forme avec la diffraction des ondes sont tou- 
jours des équations intégrales analogues à (77) et (/8). Elles ne 
concernent jamais qu’un ensemble de corpuscules. C’est un fait bien 
connu que la mécanique ondulatoire est pour la diffraction du rayon- 
nement corpusculaire une mécanique statistique. On peut donc penser 
qu’un ensemble de corpuscules, donnant lieu aux mêmes phénomènes 
de diffraction que des ondes permanentes et indéfinies, possède avec 
elles des analogies de structure. 

Par contre, puisque ces équations de la diffraction sont insuffisan- 
tes pour déterminer la trajectoire d’un corpuscule isolé, trajectoire 
cependant visible dans la chambre de Wilson et dont on ne peut 
admettre qu’elle soit physiquement indéterminée, nous devons penser 
que ces mêmes équations sont également insuffisantes pour détermi- 
ner les phénomènes de diffraction auxquels donne lieu le quantum 
isolé de lumière. Le principe des interférences, le principe de 
Huyghens, les énoncés que j'ai tirés antérieurementde l'identité de la 
transformation de Fourier et des phénomènes de diffraction à linfini, 
sont des lois physiques valables pour des ensembles qui présen- 
tent sans doute des analogies de structure avec les ondes permanentes 
et indéfinies. Elles sont insuffisantes dès qu'il ne s’agit plus que de 
l’un de ces éléments isolés. Elles ne représentent qu’une partie des 
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lois réelles de propagation et de diffraction de l’énergie rayonnante. 

20 Les équations (/7) et (48) pourraient donner l'illusion que les 
éléments caractéristiques du mouvement d’une particule peuvent être 
mis en évidence dans G(x, v) et les équations dérivées que la récipro- 
cité de la transformation de Fourier permet de tirer de (6), (7), (10) 
et(r1). 


ù LS PASS ent 
(49) uG(u, = f ‘1 PC), RTE ET gr dy 


IT NE Ne ee dx 


_s | CODES TETE 


Cong. F(x'—æ, y — yje "ur +W) 4x dy'dxdy 


ne #|Guo)r=E [ff Fay) 


Cong. Re Ed D — 3) et) ax dy dxdy 
et les équations parallèles à (/9) et (31) relatives à y. 

| G(u, v) |? et G(u, v) sont, à des facteurs de dimensions près, des 
énergies et des quantités de mouvements, uG(u, v) est dans Îles 
mêmes conditions la projection d’une quantité de mouvement sur 
l’axe Ox. Les seconds membres sont des intégrales de fonctions 
complexes, leurs sommes résultent non d’additions scalaires mais 
d'interférences, Or la nécessité de ces interférences n'apparaît pas 
dans le schéma élémentaire du corpuscule limité, dont la masse sup- 
porte l'énergie de rayonnement sous forme d'énergie cinétique. Il est 
impossible d'affirmer que les énergies des corpuscules s’additionnent 
toujours comme des grandeurs scalaires. En réalité le schéma du 
corpuscule porteur d'énergie cinétique est aussi loin de la réalité que 
le schéma des ondes permanentes et indéfinies. La réalité physique 
doit être plus complexe et également éloignée des deux schémas. 

8° J'ai dit que la limitation du champ physique des uv et le prin- 
cipe de conservation de l'énergie faisait de F(x, y) une répartition 
fictive n'ayant avec la distribution réelle, pour autant qu’elle puisse 
être définie, que la ressemblance d’une image avec son objet. Les 
différences peuvent rester négligeables tant qu'il s’agit de F(x, y) elle- 
même, mais elles ne le sont plus quand il s’agit de ses dérivées. J’en 
donnerai un exemple théorique : 


Supposons que le diaphragme soit une fente parallèle à l’axe 
des y : É 


(52) F(cy)= Aoy)f(x). 


(53) fox) = 1 —X <x<+X 
ft) =10 CRT CR UT PET 
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La figure de diffraction correspondante est définie par les équa- 
tions : 


(54) G(u,v) = 2XB(v) LEE — ILu< +1 
G(u, v)— 0 UL— 1, +I Lu. 
La pupille exacte est : 
(25) F(x, y) = A(y)f\x) 
avec : 
DT TU : 
(56) fe)= [ER errerau. 


J'ai donné ailleurs le développementdes calculs[8]. fx) est donnée 
en fonction de sinus intégraux : 


(57) f&)= 2 {Si 2r(X + æ) + Siar(X — x) } 


les Si changeant de signe avec les arcs. La figure 5 donne les deux 
fonctions f(x) et flæ) pour une valeur particulière de X, les franges 


(x) 


Fig. 5. 


au milieu de la fente changeant seules avec X et dans d’assez étroites 
limites. 
» La dérivée 2f/ox est : 


of or sin 27T(X + x) sin 2 X — æ) 


# (58) 54 2T(X + x) Se an À — x) 
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Cette dérivée est représentée figure 5. Il est évident que le domaine 
efficace d'intégration de F(x, y) coïncide avec le domaine de F(x, y), 
c’est-à-dire avec l'ouverture du diaphragme, Mais il est aussi évident 
que le domaine efficace d'intégration des dérivées de Æ(x, y) et celui 
des seconds membres de (/7)sont différents. Dans le calcul des moments 
uG{u, v) et u? | G(u,v) |, les parties du plan x0y extérieures à l’ou- 
verture du diaphragme ont autant d'importance que la partie rnté- 
rieure. Dans les intégrales (/7) ces parties extérieures ne peuvent être 
négligées : pour une fente large, elles représentent à peu près la moi- 
tié de la valeur du second membre. Les négliger revient à négliger 
toute l'énergie rayonnante fortement déviée par la diffraction. C'est 
évidemment ce que faitl'Optique physique classique quand elle limite 
au domaine paraxial la valeur de ses calculs. 

Si nous voulons attribuer une réalité physique à F{æ, y) et à ses 
dérivées nous sommes conduits à admettre que le flux d'énergie rayon- 
nante qui traverse le diaphragme est diffracté par des impulsions qui 
proviennent de tout l’espace qui est offert à sa propagation au delà de 
l'obstacle limitant ce diaphragme et qu’il possède donc une étendue 
illimitée, qu'il soit constitué par des ondes ou par des corpuscules. 

4° J'ai déjà fait remarquer que la notion d'énergie rayonnante était 
intimement liée à celle d'espace. Il estcurieux d'examiner de ce point 
de vue les deux membres des équations (/7) quise rapportent Le pre- 
mierau schéma corpusculaire, le second au schéma des ondes per- 
manentes et indéfinies. Dans le schéma corpusculaire la substance 
même du rayonnement est réduite à un ensemble de points ou tout 
au plus de particules d'étendue limitée. Les actions qui amènent la 
diffraction sont alors attribuées à la matière immobile de l'écran 
diffractant et aux champs de forces qu’elle exerce. Dans le schéma des 
ondes permanentes et indéfinies c’est le rayonnement qui possède 
l'extension dans l'espace et l'écran n’a ni extension ni action en dehors 
des discontinuités qui le limitent ; les actions qui amènent la diffrac- 
tion sont des interférences entre parties du rayonnement c’est-à-dire 
des actions intérieures au rayonnement. Dans les deux schémas la 
cause physique appartient à celui des deux agents, matière diffrac- 
tante ou rayonnement, qui possède l'extension ou tout au moins la 
différentiation dans l'espace. De ce point de vue, la liaison d’une pro- 
babilité continue à un ensemble discontinu de corpuscules finis inca- 
pables de remplir l'étendue, paraît un artifice mathématique pour lui 
restituer cette étendue sans laquelle on ne pourrait concevoir, semble- 
t-1l, la tendance interne, du rayonnement à la diffraction. 
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QUATRIÈME PARTIE 


LA DÉFINITION MINIMUM DE LA COHÉRENCE 
ET L’ORDRE DE GRANDEUR 


J'entends par définition minimum celle qui fait intervenir la pro- 
portion minimum d’hypothèse et la proportion maximum de faits 
classés et indiscutables. Dans un travail antérieur |r11]jai donné déjà 
une définition minimum de la longueur d'onde appuyée sur des pro- 
priétés générales des images des objets étendus et ponctuelset sur la 
limite des pouvoirs de transmission et de résolution. On peut la pré- 
senter ici comme un aspect de l'énoncé du principe de Huyghens que 
j'ai donné dans la première partie de ce travail. La seule donnée 
directe de l'expérience étant une répartition d'énergie : 


La distribution d'énergie rayonnante le long d'une droite 
quelconque est représentée par une intégrale de Fourier limitée 
dont la période limite est la moitié de la longueur d'onde du rayon- 
nement. 


Pour étendre légitimement aux rayonnements corpusculaires une 
théorie générale de la diffraction, il est nécessaire d'étendre à ceux-ci 
la notion essentielle de cohérence. Or dans toute l’Optique classique 
des rayonnements optiques, cette notion est étroitement liée à l’hypo- 
thèse de la propagation par ondes, à l'existence de différences . de 
phase constante entre les divers points de l’espace, en dernière ana- 
lyse à la constante de cet argument de F(x, y) et des fonctions ana- 
logues qui disparaît des relations où l’on peut mettre en parallèle les 
deux types de rayonnement. Expérimentalement c’est l'incohérence 
absolue qui paraît la plus facile à définir : 


Les énergies qui proviennent de points différents d'un corps lumi- 
neux sont incohérentes ets’additionnent sur les matières réceptrices 
comme des grandeurs scalaires toujours positives. 


La cohérence n’est jamais vraiment définie que par les conditions 
expérimentales où l’on peut observer les phénomènes de diffraction 
(ou d’interférence). Elles reviennent toujours à définir la source ponc- 
tuelle par des dimensions limites linéaires ou angulaires. Ces condi- 
tions ne permettent jamais qu’une cohérence approchée à l'intérieur 
d’un domaine spatial fini. Les phénomènes de diffraction paraxiale 
permettent d'en discuter les deux cas schématiques principaux. 
J'adopte pour les exposer le langage de lOptique classique de la 
propagation par ondes : il est commode et les résultats numériques 
auxquels il conduit, quelle que soit la valeur des hypothèses et pos- 
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tulats qui lui servent de base, rendent un compte exact de l’expé- 
rience. | 

1° Les éléments d’un domaine $ du plan æOy sont des sources 
incohérentes que je suppose identiques pour simplifier les équations. 
Soit À l’une d'elles, soit G(u,v) la distribution à l'infini qui lui est 
due. Dans l'hypothèse du mouvement vibratoire, cette fonction doit 
être multipliée par une exponentielle imaginaire fonction linéaire 
du temps. L’incohérence étant attribuée à des variations irrégulières 
et même discontinues de la phase nous écrirons donc la distribution 
à l'infini due à À sous la forme : 


(59) A(u, v)— ete #0 G(u, v) 


la fonction o(f) représentant les variations irrégulières de phases 
particulières à l’élément A. Un deuxième, À’, dont le site dérive de 
celui de À par la translation ôx, dy donne une distribution à l'infini 
qui ne diffère que par la translation et une nouvelle loi d'irrégularité 
g(4): 

(60) A'(a, v) — ele? l)G(u, Rte vôy). 


Il y aura cohérence approchée à l’intérieur du domaine 2), dans la 
mesure où G(u, v) sera la seule fonction de w et v restant en facteur 
dans une somme de fonctions À et À’, et par conséquent dans la 
mesure où les variations du dernier facteur exponentiel de (60) reste- 
ront négligeables pour tous les couples de points du domaine S. La 
quantité (uèx + vôy) doit donc rester très petite et c'est cette condi- 
tion qui lie les domaines D et S. On admet généralement que la 
cohérence approchée cesse dès que ce facteur dépasse 0,5. En accep- 
tant la condition de Lord Rayleight elle est encore suffisante pour 
une valeur de 0,25. 

Dans certains cas il suffit qu’un seul des deux produits uôx ou vôy 
satisfasse à la condition ; c’est évidemment le cas si les phénomènes 
obsérvés sont calculables avec des fonctions # et G d’une seule 
variable. 

2° On veut réaliser la cohérence approchée dans un domaine D du 
plan des x, y, les sources incohérentes occupant à l'infini un domaine S 
des u,v. Avec des notations analogues aux précédentes, on retrouve 
des résultats analogues : 


(61) A(æ, y) = etes F(, y) 
(62) A'(x, ÿ) ie eivleir" (7x, gJe #0 ouy), 


Les variations de l’exponentielle imaginaire qui termine (62) devant 
encore rester négligeables à l’intérieur des mêmes limites. 
Au point de vue purement formel l'étendue du domaine incohé- 


FAN 


mc 
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rent S' est limitée par l'étendue du domaine D auquel on impose une 
concordance suffisante des différences d'arguments qui résultent des 
différences de chemins optiques. Ici encore, constatons-le, le temps 
disparaît des définitions essentielles. 

La cohérence parfaite, absolue pourrait-on dire, apparaît à la 
limite comme une propriété des seules sources de dimensions 
linéaires ou angulaires nulles. Dans le domaine des radiations moyen- 
nes, où la réflexion et la réfraction permettent des appareils et des 
expériences variées, cette proposition ne paraît pas souffrir de diffi- 
cultés. Pratiquement la réalisation des sources ponctuelles n’est 
limitée que par l’abaissement de la quantité d'énergie mise en jeu. 
Les franges à l'infini des lames épaisses fournissent même l'exemple, 
unique je crois, d’un domaine S théoriquement ponctuel : la 
source S' est une direction à travers un espace où se propage un 
rayonnement d’origine quelconque. Je dis théoriquement parce qu’en 
fait le domaine D occupé par les lames est toujours petit et qu’une 
cohérence approchée suffirait à l'observation des interférences. 

Ces définitions de la cohérence deviennent de plus en plus difficiles 
à maintenir quand on s'enfonce dans l’échelle des longueurs d'ondes. 
L'émission et l’absorption y deviennent évidemment des phénomènes 
atomiques. L’atome est la source la plus petite et ses dimensions 
deviennent du même ordre que les longueurs d’onde puis supé- 
rieures. Il est intéressant de voir ce que deviennent à cette échelle les 
formes mathématiques suffisantes pour les rayonnements de grandes 
et moyennes longueurs d'onde. Je ne me fais aucune illusion sur le 
sens physique de ces calculs qui ne sont justifiés que par le succès de 
calculs analogues dans l’étude des diffractions cristallines. 

La source est maintenant une fonction des trois variables P(x, y, 2). 
Les directions sont définies par les trois projections u, v, w d’un 
secteur unitaire négatif porté par cette direction. Comme dans le cas 
d'une source plane, la fonction représentant la distribution angulaire 
du mouvement est donnée par une transformation de Fourier : 


(63)  G{u,v,w)— if PT Fe, y, pe rue ho) grdyaz. 


La condition (3) qui limitait le champ réel d'intégration des uw, v, 
devient ici : 


(64) u? + vw + uw — 1. 


Nous pouvons imaginer les distributions F(x, y, z) et G(u,v, w) 
comme des répartitions de densités complexes ou réelles dans des 
espaces à trois dimensious. La partie connue de G(u, v, w) est la 
section de cette distribution par la sphère £ de rayon 1. L'application 
du principe de conservation de l'énergie et du théorème de Planche- 
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rel nous oblige comme précédemment à définir (x, y, z) au moyen 
de la distribution angulaire G(u, v, w)connue : 


(65) ï Î je | Ge; v, w) Pdudodw = f fs es TI FC, y, 2) dodyds. 


C’est par cette méthode, en utilisant l'équation réciproque de trans- 
formation, que l’on détermine les facteurs de structure ou facteurs 
atomiques et les densités moyennes des électrons planétaires dans les 
réseaux cristallins. Les sources étant alors triplement périodiques 
les intégrales de Fourier dégénèrent en séries. 2 

Fix, y, #) est donc représentée par une intégrale ou une série de 
Fourier limitée dont la plus petite période suivant les trois axes 
des æ, y et z et par conséquent suivant une direction quelconque, est 
la longueur d'onde du rayonnement. C’est donc une fonction illimitée 
et l’on ne peut définir sa ponctualité que comme un degré de conden- 
sation autour d’un centre. Pour définir le plus haut degré de ponc- 
tualité nous pouvons adopter une méthode analogue à celle que J'ai 
déjà employée au début de la première partie de ce travail. Définis- 
sons une source F(x,y,£) comme un point. Pour simplifier les 
calculs je le suppose à l’origine des coordonnées. Sa transformée 
Go(u, v, w) est une constante réelle dans tout l’espace u, v, w. Il ne 
faut conserver pour définir le G(u, v, w) effectif que la section de G 
par la sphère. La transformée de cette nouvelle fonction est aisément 
intégrable. Elle a les symétries de la sphère et peut être donnée 
comme une fonction de la distance o à l’origine : 


Le Sin 2Tp 
C'est une distribution analogue à celle de la figure classique de dif- 
fraction de Ja fente et qui présente une frange centrale dont le 
diamètre est égal à la longueur d'onde. | 
Par déplacement ôx, dy, z, nous retomberons sur une équation 


analogue à (60). Deux sources voisines À et 4’, incohérentes, don- 
nent sur la sphère Z des états de mouvements : 


(67) A(u,v, w)— evleil)G(u, v, W). 
(68) A'(u, v, w) 2 e"lei?’(t) G(u, v, 7): me Loccaas Ed à 


Ici encore la concordance approchée dans un domaine D des 4, v, w 
exige une limitation S'du volume contenant le déplacement dx, ôy, ds. 
Je n'insiste pas, mais avant de discuter les conséquences des struc- 
tures atomique et quantique de la matière et du rayonnement, je me 
permettrai une utile disgression. 

Les sources incohérentes, que l’on utilise dans les expériences 
d'interférence et de diffraction des longueurs d'onde moyenne, appar- 
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tiennent à deux types que l’on peut appeler : les sources primaires 
et les sources secondaires. Les sources primaires sont les matières 
émettant la lumière : solides, liquides ou gaz. Les sources secon- 
daires ne sont pas lumineuses par elles-mêmes : ce sont des trous ou 
des fentes percées dans des écrans opaques, ce sont des images ou 
des focales et quelquefois des substances diffusantes ou diffractantes, 
toutes éclairées plus ou moins directement par des sources primaires. 
Au point de vue mathématique le passage de la source à trois dimen- 
sions à la source à deux dimensions définies par un diaphragme ne 
présente aucune difficulté. Au point de vue physique on admet que 
les points de la source secondaire ont même type d’incohérence que 
les points de la source primaire, et que la non-concordance de: diffé- 
rences de phase entre les points de la source secondaire a même 
conséquence que la différence d'origine dans la source primaire dont 
on a posé a priort qu’elle interdisait l’addition vectorielle. Des 
sources primaires et secondaires de mêmes dimensions apparentes 
sont strictement identiques et si l’on veut faire abstraction de l’hypo- 
thèse de la propagation par ondes : tout se passe comme si l’on 
admettait que l'énergie incohérente possède indéfiniment les mêmes 
propriétés d’addition scalaire, la cohérence étant uniquement une 
question de dimension des sources [13]. 

Il est évident que la définition minimum de la cohérence qui 
résume les conditions expérimentales de cohérence approchée pour 
les longueurs d’onde moyennes cesse d’être valable dès que la lon- 
gueur d'onde du rayonnement est du même ordre de grandeur que 
le diamètre des atomes et les distances interatomiques ou intermo- 
léculaires. Elle provenait en effet de la conjonction de deux proprié- 
tés hétérogènes des sources primaires : 

1° Les radiations moyennes sont émises soit par des atomes ou 
des molécules indépendantes, soit par des solides ou des liquides 
dont le mécanisme d'émission est évidemment moins connu mais 
semble encore faire intervenir des volumes de l’ordre des volumes 
atomiques ou moléculaires. Dans tous les cas les petites et très 
petites longueurs d'onde sont émises par des atomes. L'émetteur 
primaire que l’on a toutes raisons de supposer cohérent puisque son 
état définit la fréquence émise, a donc de très petites dimensions 
par rapport aux longueurs d'onde moyennes et aux dimensions de la 
frange centrale qui représente la condensation maximum de l'émet- 
teur cohérent. Dans les limites de l'expérience l’émetteur ponctuel 
n’est donc pas une hypothèse absurde. 

20 Les sources matérielles susceptibles de réaliser la cohérence 
approchée dans les domaines angulaires de propagation pratique- 
ment explorables sont encore assez étendues pour contenir un très 
grand nombre d’émetteurs élémentaires. Ces sources quasi ponc- 
tuelles ont, de ce fait, la propriété exceptionnelle de rayonner égale- 
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ment dans toutes les directions. Il était donc logique d'admettre que 
les variations relatives d’étendue des domaines D et S continuaient à 
suivre la même loi jusqu’à l'émetteur élémentaire ponctuel de cohé- 
rence absolue. 

Or la première de ces propriétés est individuelle et la seconde sta- 
tistique. Elles ne sont plus obligatoirement liées dès que le domaine S 
de cohérence absolue et la longueur d’onde s’abaissent aux dimen- 
sions de l’atome. La définition de la cohérence et ses aspects doivent 
changer complètement quand on rentre dans le domaine des rayons X 
et des rayonnements ondulatoires de longueur d'onde inférieure. 
C'est précisément dans ce domaine qu'ont été explorés les rayonne- 
ments corpusculaires équivalents. 

Or, dans la conception usuelle, le corpuscule occupe un volume 
limité et son énergie cinétique n’est disponible qu’à l’intérieur d’un 
cylindre étroit gainant sa trajectoire et visible dans la chambre de 
Wilson. Si l’on admet que seul un ensemble nombreux de corpuscules 
peut être comparé à un train d’ondes étendu, il devient impossible 
de réduire indéfiniment les dimensions des sources. Au-dessous 
d'une certaine longueur d'onde, S' ne peut plus être réduit et D dimi- 
nue de ce fait de plus en plus avec la longueur d'onde. La relation 
fondamentale entre S et D qui était la définition minimum de la 
cohérence approchée pour les longueurs d'onde moyennes n’a plus 
aucun sens. 

Il est d'autre part impossible de définir une cohérence absolue 
comme limite de la cohérence approchée. La source ponctuelle n’émet 
plus qu’un corpuscule ou tout au plus un nombre limité et petit de 
corpuscules : S'et D s’annulent simultanément. 

Il semble bien que les conclusions soient identiques pour les 
rayonnements ondulatoires dans le même domaine de fréquences. 
L'émission est certainement atomique quel que soit l’état physi- 
que des sources. Elle est réglée par la condition des quanta. Le 
quantum d'énergie rayonnante émis par un atome est toujours 
absorbé soit en totalité soit par fractions successives par un autre 
atome. On ne peut que constater le transfert du quantum entre deux 
volumes finis par un mécanisme dont le détail nous reste encore 
inconnu. La relation entre deux domaines S et D, l’un linéaire 
l'autre angulaire, dégénère en une liaison entre deux domaines 
linéaires finis et la relation fondamentale qui servait de base expéri- 
mentale à la notion de cohérence ne subsiste plus. 

Ce qui achève cet aspect singulier du quantum d'énergie rayon- 
nante c’est le grand nombre de cas où l’on constate l'addition et sur- 
tout l'accumulation de quanta en énergie sur les matières réceptri- 
ces. L'effet Compton donne même l'exemple de la subdivision d’un 
quantum en un quantum plus faible et une énergie cinétique de 
corpuscule. L'énergie du quantum s’introduit dans tous ces échanges 
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comme une grandeur scalaire toujours positive. Le dernier phéno- 
mène attribuable aux interférences de grandeurs vectorielles est la 
diffraction des rayons X par les atomes des réseaux cristallins et des 
substances amorphes où l'intervalle constant et la périodicité du 
réseau dégénèrent en distance moyenne. Mais il est utile de souligner 
tout ce que ces phénomènes de diffraction atomique présentent de 
singulier. 

La théorie des phénomènes de diffraction cristalline est analogue à 
celle des interférences des lames à faces parallèles dont j'ai déjà 
signalé le caractère exceptionnel. La source cohérente y est définie 
par une direction de propagation, et le domaine angulaire S y a une 
étendue nulle. Il n’est pas étonnant de voir ce type d’interférence 
encore réalisable dans un domaine de fréquences où la cohérence 
approchée d’une source étendue devient difficile à réaliser et à conce- 
voir. Mais il faut aussi remarquer que ce type de source cohérente 
est aussi aisément réalisable en rayonnement corpusculaire qu’en 
rayonnement par ondes homogènes. C’est donc le mécanisme de la 
diffraction qui peut établir des similitudes et des différences. Or le 
mécanisme de la diffraction par l’atome est totalement différent de 
la diffraction des rayonnements de longueur d’onde moyenne par 
des diaphragmes ou des obstacles. La seule analogie est l’existence 
de directions privilégiées dispersées périodiquement dans le cas des 
réseaux lignés et des réseaux cristallins. 

J'ai donné ailleurs l'aspect que prend la théorie des réseaux dans 
la transformation de Fourier [3|. Les fonctions F et G n’ont plus 
qu'une variable. Un réseau À de traits infiniment fins a pour figure 
de diffraction dans l’espace u un autre réseau de raies fines B (fig. 6). 
En réalité les traits du réseau diffractant ne sont pas infiniment fins 
et ce réseau que je représente par la fonction #(x) est la répétition 
périodique autour des points A d’une fonction f(x). Cette dernière 
fonction possède dans l’espace 4 une tranformée g(u). La figure de 
diffraction du réseau F(x), qui est sa transformée, est donnée à une 
constante près par les ordonnées de g(u) aux points B. Naturelle- 
ment ces raies sont effectivement élargies par la diffraction supplé- 
mentaire due au fait que le réseau f(x) est limité. A chaque raie B 
se substitue la figure de diffraction du diaphragme limitant le 
réseau. 

La périodicité des raies de G(u) est due à la périodicité des traits 
de (x). Leurs intensités sont uniquement liées à la forme du trait. 
La condition (3) de réalité de G(u) ne laisse subsister des raies B 
que celles qui sont contenues à l’intérieur du domaine — 1 +1, mais 
ceci n’a d'importance que pour la définition de f(x). 

Un réseau cristallin quelconque peut être considéré comme la 
somme de plusieurs réseaux triplement périodiques simples. La 
transformation de Fourier étant additive, il nous suffira de considé- 
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rer l’un de ces réseaux F(æ, y, #). Comme dans le cas des réseaux 
lignés, les nœuds À du réseau F(x, y, z) admettent comme transfor- 
mée de Fourier un réseau réciproque de point B dans l’espace u,v, w, 
Les sources identiques répétées aux nœuds À sont définies par une 
fonction f{x, y, £) qui admet dans l’espace u, v, w une transformée 
g(u, v, w). Les taches données par la diffraction à travers le réseau F 
sont encore, à une constante près, les valeurs de g(u, v, w) aux 
points B. Naturellement les seules taches effectivement observables 
et réelles sont celles qui correspondent aux points B situés sur fa 
sphère de rayon 1 de l'espace &, v, w (condition (6/)). On peut mon- 
trer que la rotation du réseau F(x, y, £) devant le faisceau de rayons X 


Fig. 6. 


incident correspond à des translations de sa transformée G(u, v, x). 
Un certain nombre de taches de G(u, v, x) peuvent donc être ame- 
nées sur la sphère de rayon 1. Je laisse de côté les diffractions et 
incertitudes liées à la limitation de F(x, y, £) et à celle du domaine 
réel d'intégration de G{u, v, w). 

Lei encore la périodicité des taches dans l’espace uvw est liée uni- 
quement à la périodicité des nœuds dans le réseau cristallin mais 
l'intensité de ces taches est déterminée par la nature et la structure 
de l’atome diffractant. Ou sait que l'intensité totale diffractée par 
un atome croît avec son nombre atomique et que les intensités rela- 
tives des taches données par un réseau simple d'atomes identiques 
sont liées dans les théories modernes à la répartition des électrons 
planétaires autour de leurs noyaux. Toute l'intensité diffractée en 
dehors de la direction du faisceau incident est sous la dépendance 
étroite des propriétés spécifiques de l'écran diffractant. 11 y a là une 
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différence essentielle entre les phénomènes de diffraction cristalline 
et les phénomènes de diffraction par les ouvertures et les obstacles 
dans le domaine des longueurs d'onde moyenne. Nous avons vu que 
dans le domaine paraxial ceux-ci paraissaient être des effets de trou 
liés aux propriétés intrinsèques du rayonnement, aux actions mutuel- 
les de ses parties. Même si l’on interprète toute la diffraction des 
ouvertures comme un effet de bord, les propriétés spécifiques de la 
matière de l'écran ne laissent de traces visibles que dans le domaine 
de la diffraction éloignée. Dans la diffraction cristalline des rayons X 
la diffraction est partout un effet spécifique de bord et même un 
effet spécifique d'écran. Le domaine de l'effet de trou est réduit au 


effet de trou 


Fig. 7. 


prolongement de la direction du faisceau incident (fig. 7, comparer 
fig. 3). Le phénomène de diffraction cristalline est donc analogue à 
ces phénomènes de diffraction éloignée devant lesquels les théories 
classiques de la diffraction des ondes viennent échouer. 

Les grandeurs vectorielles introduites par la théorie de la propa- 
gation des ondes dans le domaine des radiations optiques moyennes 
jouent donc un rôle de plus en plus effacé à mesure que l’on s’en- 
fonce vers les très petites longueurs d'onde. Elles se réfugient dans 
la mécanique intérieure de l’atome et de la molécule. Mais en ce qui 
concerne l'énergie rayonnante elle-même, elles interviennent de 
moins en moins dans la description des phénomènes intéressants. 
Chose extrêmement curieuse ce sont les rayonnements corpusculaires 
qui les manifestent le plus constamment par leur spin et leur vitesse, 
évidemment liée à leur trajectoire visible, aux lois de leurs chocs. 
Pour l'énergie rayonnante ondulatoire il ne subsiste plus guère que 
la notion de direction de propagation, sensible seulement par l'ori- 
gine et le terme du rayonnement, et, naturellement, au-dessus de 
tout cela, les équations de propagation de Maxwell qui expliquent la 
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vitesse mais apparaissent comme un sacrement général ayant peu 
d'usage pratique. 

Du côté des grandes et très grandes longueurs d’ondes dites hert- 
ziennes on rencontre un autre genre de difficultés. lei les grandeurs 
vectorielles sont d’évidence et de mesure immédiates : champs, pola- 
risations, courants. Ce que nous avons appelé la cohérence dans le 
domaine optique de longueurs d'ondes moyennes et qui exigeait des 
conditions spéciales de réalisation est ici la règle. Le seul souvenir 
qui subsiste encore des conditions de dimensions imposées aux 
sources est la difficulté croissante de production des ondes hertzien- 
nes à mesure que leur fréquence se rapproche des fréquences des 
radiations optiques. Du côté des très basses fréquences ces difficultés 
de cohérence ne subsistent plus. On peut actuellement imaginer la 
synchronisation, par radar, de deux sources situées sur la terre et 
sur la lune. 

Il est nécessaire de souligner les différences profondes qui exis- 
tent entre les ondes électromagnétiques caractérisées et les rayonne- 
ments d'apparence ondulatoire des régions optiques et inférieures. 

io Les grandeurs vectorielles mises en cause dans les oscillations 
et la propagation des ondes électro-magnétiques sont des grandeurs 
statistiques. Elles schématisent les propriétés d’ensembles : ensem- 
bles de particules électrisées en mouvement ; orientation moyenne 
de moments atomiques ou moléculaires, ou tout au moins polarisation 
d'un ensemble d’atomes ou de molécules ; ensemble d’actions électri- 
ques ou magnétiques de corpuscules, atomes ou molécules. Ce sont 
donc des valeurs moyennes etelles possèdent vis-à-vis des fréquences 
des propriétés spéciales que j'ai analysées ailleurs [12]. On ne peut 
leur attribuer une fréquence caractéristique unique qu’en première 
approximation. Le courant électrique d’un oscillateur, toutes les 
grandeurs vectorielles que l’on peut lier à son existence sont la somme 
d'éléments liés aux déplacements de toutes les particules de cet oscil- 
lateur. Soit leur nombre, soit n la fréquence caractéristique, indus- 
trielle de cet oscillateur. Les variations en fonction du temps ou 
d'une coordonnée quelconque de l’espace de la grandeur vectorielle 
sont représenutables par une intégrale de Fourier en fonction des fré- 
quences y relatives à la variable considérée. 

Cette intégrale est la somme d’intégrales analogues relatives aux 
éléments de l’ensemble. Si l'ensemble est assez nombreux la distri- 
bution des modules entre les fréquences aura l'allure indiquée par la 
figure 8. Dans les basses fréquences la composition des éléments ne 
laisse subsister qu’une seule fréquence ou tout au moins une bande 
étroite de fréquences autour de la valeur n: c’est la fréquence 
d'ensemble n. Ce qu’il subsiste de structure fine donne une ou plu- 
sieurs bandes de fréquences vers l’ordre ÂVn et au delà. Les lacunes 
qui isolent la fréquence nr d'ensemble des bandes de structure fine se 
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vident et s'élargissent à mesure que augmente. En attribuant au 
phénomène oscillatoire produit la seule fréquence n, on néglige 
donc les fréquences réelles, caractéristiques, que peuvent présenter 
les éléments de l’ensemble, 

Il n’en subsiste plus que des traces lointaines. Nous verrons ulté- 
rieurement que ces traces peuvent disparaître entièrement sous cer- 
taines conditions. Lorsque la fréquence n tend vers zéro, c’est-à-dire 
quand les courants oscillants se fixent en courants continus, ces tra- 
ces subsistent seules dans le domaine des fréquences non nulles. Il 
est prouvé par l'expérience qu’elles sont sensibles pour les ensembles 
peu nombreux et l’on a pu mettre en évidence les fluctuations d’inten- 
sité des courants faibles, les discontinuités des polarisations et dépo- 
larisations magnétiques. 

L'attribution à l’onde électromagnétique d’une fréquence n unique 
est donc une approximation qui supprime les fréquences élevées de 
structure fine. J'ai montré ailléurs [12] que le 
geste était celui par lequel on passe de l'intégrale 
représentant un ensemble dispersé à celle qui répré- 
sente la fonction probabilité de dispersion de cet 
ensemble réel. Ici l’amplitude de l’onde de fré- 
quence n représente, pour les éléments, une den- 
sité, une proba- 
REPORT AL, à : bilité. La fré- 
0 N Fréquences Nn. quence n dé 
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Fig. 8. l'onde est donc 
quelque chose 
de tout à fait différent des fréquences qui caractérisent un quantum, 
un électron et qui sont déterminées par l’origine du premier, la 
vitesse du second, et sont des caractéristiques individuelles absolues. 
> La quantification des états et des transferts d'énergie paraît, 
dans le domaine des ondes hertziènnes, une règle secondaire, dont 
l'intérêt ne se fait sentir qu'aux confins des phénomènes. Les quan- 
tités d'énergie mises en jeu sont grandes, les grandeurs statistique, 
intéressent des collections considérablés d’atomes et de molécules : 
l'émission, l'absorption, toutes les transformations de l'énergie 
rayonnante qui la rendent sensible, cessent souvent d’être atomiques 
ou moléculaires pour devenir molaires. 

Mais enfin, comme les ensembles matériels les plus homogènes se 
résolvent toujours en corpuscules, atomes ou molécules, on doit bien 
admettre avec Heisenberg que les ondes statistiques résultent de la 
composition de quanta transférés entre éléments de ces ensembles 
matériels. Ces quanta ne peuvent être identiques et nous sommes 
obligés de constater que, pour réaliser la cohérence des ondes régu- 
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lières de basse fréquence, il nous faut composer des collections de 
quanta ou de photons de natures et d'origines diverses. La règle 
d'incohérence que j'ai énoncée au début de ce chapitre et qui est 
d'une application constante en Optique physique, dans le domaine 
des longueurs d'ondes moyennes, ne peut plus s’appliquerici. Il peut 
évidemment y avoir composition vectorielle entre énergies rayonnées 
par des points différents et même éloignés d’une source. 

Cependant l’énergie se conservant nous devons admettre que les 
quanta émis par un ensemble matériel se retrouvent au total addi- 
tionnés finalement sur d'autres ensembles matériels : la distinction 
classique entre les deux types d’addition vectorielle et scalaire des 
énergies cohérentes ou incohérentes perd tout sens. Si nous retournons 
au domaine des émissions et absorptions strictement atomiques des 
longueurs d'ondes moyennes et inférieures il est difficile de lui en 
retrouver un. Si chaque atome émet ou absorbe son quantum, pour 
satisfaire le principe de conservation de l’énergie, il faudra bien que 
des quanta différents, s'ils s’additionnent quelque part, s’additionnent 
en grandeurs scalaires. Ils peuvent peut-être donner lieu en se super- 
posant à des compositions de grandeurs vectorielles mais ce n’est pas 
de la grandeur de la résultante que peut dépendre la quantité d'énergie 
disponible, elle est la somme scalaire des quanta présents. La résul- 
tante peut tout au plus influer sur la probabilité de transformation, 
d'absorption, de tout ou partie de cette énergie. Dans la théorie 
quantique des échanges d'énergie rayonnante, l’incohérence des éner- 
gies émises par des atomes différents n’est en somme qu'une forme 
de la conservation de l’énergie. 

30 Chose curieuse, le domaine des fréquences où s’estompe la per- 
sonnalité des quanta est aussi celui où l’on peut introduire avec le 
plus de succès l’oscillateur et la résonance. L’oscillateur type est 
défini par l'équation différentielle linéaire de second ordre sans 
second membre. Le second membre, quand il existe, représente 
l'apport d'énergie extérieure. Il y a, entre cet oscillateur des basses 
fréquences et l’atome aux niveaux énergétiques quantifiés des hautes 
fréquences, une différence qui doit être soulignée. L'oscillateur 
existe, en tant que récepteur, indépendamment de tout second mem- 
bre et de toute excitation. L’oscillateur « répond » toujours et à tout 
instant et de ce fait une perturbation de durée limitée peut être légi- 
timement développée en intégrale de Fourier dans la durée infinie 
du temps ou tout au moins dans la durée de l’oscillateur. 

Dans le domaine des radiations de haute fréquence, l'absorption 
d'un quantum par un atome est une crise, un accident qui paraît 
souvent exiger des conditions spéciales et même exceptionnelles. 
L’atome n’est certainement pas toujours disponible et l’on comprend 
que des actions progressives et inévitables comme la résonance ne 
soient plus évidentes. La disparition du quantum absorbé est un tout 
dont le bilan énergétique est seul visible. La fréquence, la longueur 
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d'onde caractéristique du quantum sont des caractères extrinsèques, 
presque un numéro, dont on saisit mal le rapport avec la structure 
de l'énergie rayonnante et son mode d'action sur le récepteur. 
La « cohérence » ne peut évidemment pas avoir la même définition 
sur toute l’étendue de l’échelle des fréquences et les conditions expé- 
rimentales qui la réalisent doivent, elles aussi, évoluer. L'idée de 
cohérence s’est introduite dans le domaine moyen des radiations 
optiques par la rencontre de conceptions et de faits qui ne sont bien 
définis que pour les fréquences extrêmes : la propagation d'ondes et 
de perturbations électromagnétiques représentées par des grandeurs 
vectorielles susceptibles de composition et les localisations initiale et 
finale dans les atomes ou les molécules des quanta transférés. La 
« cohérence » change d’aspect avec l’ordre de grandeur de la lon- 
gueur d'onde. 

Les ondes hertziennes, après les ondes mécaniques des fluides, ont 
fourni un modèle simple de propagation et les notions de phase, de 
chemin optique, d’interférence. Or, nous l’avons vu, elles ne réalisent 
jamais complètement la cohérence véritable, mais seulement ce que 
j'appellerai une concordance statistique, réduite aux termes de 
basse fréquence. Toute la structure fine qui relève des hautes fré- 
quences lui échappe. Ces ondes larges sont cohérentes comme la 
houle, à condition de négliger le clapotis, l’'écume et les rides capil- 
laires. Les conditions où ces ondes sont produites font de la source 
un ensemble matériel étendu où la cohérence de l'émission n’est 
qu'une concordance statistique entre les émissions de ses parties. 
Dans le domaine des quanta et de l’émission atomique et molé- 
culaire l’unité de la source est automatiquement réalisée. IL est diffi- 
cile d'imaginer pour l'atome ou la molécule et son émission une 
structure fine analogue à la précédente. Elle est inconciliable avec 
l'émission par quanta et sa liaison avec la fréquence caractéristi- 
que. Il n’y a pas d'énergie disponible pour l'émission de fréquences 
supérieures et si la perturbation qui transporte l'énergie du quantum 
est représentable par une intégrale de Fourier, la fréquence caracté- 
ristique a bien plus de chances d'être une limite supérieure qu’une 
valeur moyenne et surtout une résultante inférieure. Si l’on accepte 
que la propagation est faite ou au moins accompagnée d’une pertur- 
bation électromagnétique, c’est dans ce domaine que nous devons 
trouver le modèle de la cohérence absolue. D'autre part l’individua- 
lité des échanges d'énergie, le fait que les bilans énergétiques sont 
toujours des sommes de quanta répartis entre des atomes ou des molé- 
cules, justifient l’additivité scalaire des quanta et leur incohérence. 

Dans le domaine moyen de l'émission thermique et des émissions 
atomiques et moléculaires, il est impossible de réaliser une concor- 
dance entre les émissions particulaires à l’intérieur des sources éten- 
dues. Le mécanisme de l'émission n’est plus le même et, en somme, 
il n’est plus certain que la perturbation propagée ait la simplicité de 
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l’onde hertzienne sinusoïdale. C’est à cette non-concordance que la 
cohérence doit l'aspect très particulier qu’elle présente dans l’Optique 
classique. La source suffisamment ponctuelle qui réalise la cohé- 
rence approchée tend à réaliser l’atome, source absolument cohé- 
rente mais, comme la source d'ondes hertziennes, elle renferme encore 
ua grand nombre de sources élémentaires et possède comme celle-ci 
la propriété exceptionnelle de rayonner dans toutes les directions. 
C'est un être hybride que l’on ne peut prendre comme type général. 

Il n'existe donc pas une cohérence mais deux types de cohérence 
auxquels on peut appliquer les dénominations que j'ai déjà utilisées. 
Elles correspondent d’ailleurs très probablement à deux phénomènes 
physiques différents. 

Les ondes hertziennes présentent de la concordance statistique. 
Les quanta atomiques et moléculaires d’origines différentes sont 
incohérents ; par opposition on définira le quantum comme étant 
cohérent. 11 n’existe donc pas de définition minimum de la cohérence 
qui est étroitement liée à une conception encore théorique de la pro- 
pagation du quantum. Celle que l’on peut donner à partir des expé- 
riences d'interférence sur les longueurs d'ondes moyennes n’a qu'une 
valeur locale. Les théories classiques qui se fondent sur elle pour 
expliquer les phénomènes d’interférence et de diffraction n’ont donc 
elles aussi qu’une valeur locale. 
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RÉFLEXION SÉLECTIVE 
ET RÉFLEXION MÉTALLIQUE () 


Par Henri ARZELIÈS 


SOMMAIRE. — Le présent mémoire fait suite au mémoire sur la 
réflexion vitreuse, paru dans les Annales de Physique (janvier 1946). 
Il en généralise les résultats au cas de milieux absorbants quelconques 
en s'inspirant des mêmes idées directrices. 

J'ai déjà insisté, à propos de la réflexion totale vitreuse, sur la nécessité 
de définir avec précision les paramètres complexes que l’on peut être 
amené à utiliser. Le procédé d'interprétation de Fresnel, généralisé et 
appliqué sans justification, a conduit certains auteurs à des résultats 
erronés (calcul de l’onde évanescente réfractée, théorie des lames). Avec 
la théorie électromagnétique, il est possible de donner de la réflexion 
totale une théorie simple et complète, basée sur les relations de passage 
et sur des postulats clairement posés ; il convient donc d'abandonner le 
procédé de Fresnel, tout en rappelant qu’il fut, entre les mains de ce 
physicien de génie, un merveilleux instrument d’intuition. 

La réflexion métallique présente un phénomène historique analogue. 
Cauchy obtint les premières formules de la réflexion métallique en s’ins- 
pirant des idées de Fresnel sur la réflexion totale ; ilutilisait les formules 
de la réflexion vitreuse non totale et les interprétait à l’aide d’un indice 
de réfraction complexe. Ce procédé se transporte aisément en théorie 
électromagnétique, où il semble recevoir sa justification théorique ; la 
généralisation au cas de milieux absorbants sélectifs ne présente aucune 
difficulté. 

Les résultats sont corrects daus le cas particulier où le premier milieu 
est un diélectrique transparent et pour l’onde réfléchie. La méthode con- 
duit, au contraire, à des résultats erronés, si on l’applique au calcul de 
l’onde réfractée, si on veut la généraliser au cas de deux milieux absor- 
bants au contact. Cela résulte de la théorie directe. 

J'estime donc qu’il faut abandonner ces procédés de calcul, bien qu’ils 
soient devenus classiques dans les exposés, et rejeter également les 
notions d'angle de réfraction et de pouvoir inducteur spécifique com- 
plexes. La théorie directe, utilisant des postulats clairement posés et des 


(1; Par suite de la généralité du sujet, je me suis abstenu de toute ques- 
tion bibliographique; les références qui sont parfois données à titre de 
précision complémentaire ne prétendent nullement être complètes. 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 2 (Mars-Avril 1947). 10 
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notions définies avec précision, me paraît préférable, aussi bien pour les 
recherches que pour les exposés généraux. C’est la conclusion des deux 
mémoires, et cette idée générale est, à mon sens, plus importante que les 
formules nouvelles apportées. 

Le mémoire qui suit est une application de cette idée ; il traite le cas 
général de deux milieux absorbants quelconques au contact. 

Chaque fois que cela est possible je m’inspire des formules classiques 
de la réflexion métallique, pour le choix des paramètres et la présentation 
des résultats. Le meilleur hommage à rendre au génie de Fresnel et de 
Cauchy est en effet, je crois, de conserver l’essentiel de leurs formules 
tout en évitant que leurs méthodes intuitives soient génératrices d'erreurs. 

Les résultats obtenus sont appliqués à la théorie des lames absorbantes 
et à celle du prisme absorbant. 

Enfin, un chapitre étudie les méthodes de détermination expérimentale 
des deux paramètres caractéristiques d’un milieu absorbant quelconque, 
lorsque la susceptibilité magnétique est nulle. Cette étude, dont l’intérêt 
m'a été signalé par M. Cabannes, est à l’origine du présent mémoire. 

Remarque. — Je conserve, dans ce qui suit, les expressions de « réflexion 
vitreuse » et de « réflexion métallique » ; bien que peu rationnelles, elles 
sont consacrées par l’usage, et ont un sens précis pour les physiciens. 
Toutefois, si J'avais à écrire un exposé général des phénomènes de 
réflexion, j'introduirais peut-être des appellations nouvelles basées sur 
les deux caractères essentiels suivants : les milieux considérés sont trans- 
parents ou absorbants, la réflexion est ou n’est pas sélective. 


CHAPITRE PREMIER 


Introduction générale. 


À. — EquarTions FONDAMENTALES 


1° [S 1]. Relations de Lorentz-Maxwell. — Les relations de base 
pour le présent mémoire sont : | 


> 2B É 
rote=— — div e —0 
— 
me = & 
de s 
rotm=Ks + +4 divvm—=o 


en utilisant les unités électromagnétiques C. G. S. B est le vecteur 
induction. | 
> : 4 
J est le courant réel, c’est-à-dire correspond à un déplacement de 
— 
L d x ; 5 
charges vraics. Le terme K, est dû au retard des potentiels ; il est 
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parfois appelé courant de déplacement dans le vide, mais ne corres- 
pond à aucun courant réel (‘). K, est le pouvoir inducteur spécifique 


; 5 I s : ; 
du vide, égal à j A (V, vitesse dans le vide) ; pour certaines commo- 
v 


dités d’écriture, je conserverai la notation K4. # 


2° [S 2]. Hypothèse ionique (cas d’un seul système d'ions) (?).— a) Pos- 
tulats généraux ; mouvement des ions. — Je résume ci-après la 
théorie classique des ions afin de fixer les notations. D'ailleurs cette 
théorie est assez imprécise, parce que constituée de divers postulats 
sur lesquels tous les auteurs ne sont pas d'accord. Il importe donc 
de préciser le point de départ du présent mémoire. 

Posons que, dans le milieu étudié, existent des particules de 
charge + (positive ou négative) et de masse mm que nous appellerons 
ions et dont nous ne nous inquiétons pas de connaître la constitution. 
En dehors de toute action extérieure, ces ions prennent, sous l’action 
des diverses forces intérieures (forces électriques dues aux autres 
ions, forces élastiques, etc...), des positions d'équilibre dites posi- 
tions naturelles. 

Posons que, à l’état naturel, le milieu est électriquement neutre 
(charge vraie nulle) ; peu importe pour l'instant de quelle façon nos 
ions sont neutralisés (voir le 3°). 

Imposons un champ électromagnétique ; les ions vont se mettre 
en mouvement et chacun d’eux sera soumis aux forces suivantes : 

une force électrique de composantes &.E,, ..…. ; 

une force magnétique de composantes : 


dy d£ 
NC [MS —M, € 3 5 


une force de rappel (peu importe son origine) que nous posons 
proportionnelle à l’élongation, donc de composantes — gx, ; g est 
une constante positive; 

une force de « frottement », dirigée en sens contraire de la vitesse, 
que nous posons proportionnelle à la vitesse ; ses composantes sont 


donc : —f + ,-.; f est une constante positive. Il ne faut attribuer 


aucun sens précis au mot frottement; ce terme est utilisé par simple 
analogie, la force considérée s’annulant avec la vitesse. 


(‘) Voir sur cette question le remarquable petit livre de M. Joucuer. Le 
champ électromagnétique. Collection Armand Colin, 1935. , 

(2) Nous restons volontairement en dehors des théories cinétiques et 
quantiques. 
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Les équations du mouvement de l'ion s’écrivent (Dynamique clas- 
sique) : 
TER dæ dy d£ 
m —=:E, — gx fe + [M My —- >; 


b) Expression du courant. — Pendant leur déplacement, les ions 
constituent un courant d'électricité, dont l’intensité en chaque point 
a pour composantes : 


dx 
Ne Fr pe. 
c) Susceptibilité diélectrique. — Il est facile de montrer que, 
avec nos hypothèses, la susceptibilité £, a pour expression : 
Ne? 
Je 
de 


lorsque le milieu est supposé plongé dans un champ électrique 
constant. 


30 [$ 3]. Généralisation au cas de plusieurs systèmes d'ions. — 
a) Cas général. — Nous posons que, dans le milieu étudié, existent 
n systèmes d'ions pratiquement indépendants ; l'un quelconque des 
n systèmes est caractérisé par les paramètres : 


Ei N; M; Ti fi. 


Pour chacun de ces systèmes pris à part, les diverses hypothèses 
du 2° s'appliquent. 
Le courant et la susceptibilité ont respectivement pour expres- 


SiONS : 
dæi Nie° 
DCE RES D dr 


Remarquons que le milieu est toujours supposé macroscopique- 
ment homogène ; dans un petit volume (de l’ordre par exemple du 
millimètre cube) pris autour d’un point quelconque, N,; est très 
grand pour chaque système. 

Cette hypothèse de n systèmes est suggérée par les phénomènes de 
dispersion. 

Il est intéressant de noter qu’elle explique aisément pourquoi nous 
pouvons supposer que le milieu est à l’état neutre (e, pouvant avoir 
l’un ou l’autre signe suivant le système). 

b) Cas particulier des milieux conducteurs. — Outre le ou les 
systèmes à g; différents de zéro, le milieu contient des électrons 
« libres » (système à g; — 0). 

En régime permanent continu, on admet que la vitesse de ces 
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électrons est proportionnelle au champ électrique auquel ils sont 
soumis (loi d’'Ohm); cette approximation reste valable pour les régi- 
mes alternatifs, à condition que la fréquence ne dépasse pas 10! 
(À supérieur à quelques centièmes de millimètre) ({); elle revient 
alors à négliger l’inertie des électrons. 

Cette remarque nous conduit à tenir compte de l’inertie, si nous 
voulons appliquer les relations obtenues à la lumière visible et au 
proche infra-rouge. 

J’insiste sur ce fait, car de nombreux auteurs établissent la théorie 
de la réflexion métallique en utilisant la relation : 


Ti De Es 
roû re KG SE + hrce 


(c= conductibilité ohmique), et l’appliquent ensuite aux radiations 
lumineuses. 

Comme la théorie générale est aussi simple que celle utilisant la 
loi d'Ohm, nous tiendrons toujours compte de l’inertie. 


B. — FoRMULES GÉNÉRALES 
RELATIVES AUX ONDES PLANES SINUSOÏDALES 


1° [$ 4]. Forme générale des composantes. — a) Nous prendrons 
comme forme générale, en choisissant comme exemple la compo- 
sante €, : 
e, = Gel $]— 
avec : 


do + PyEhys Diet +Biy+ys J—=Y—). 
Cette forme classique a déjà été utilisée, avec les mêmes notations, 


dans le mémoire sur la réflexion vitreuse. Je rappelle que les o', …, 
a, … sont reliés respectivement aux cosinus directeurs de la direction 


de propagation des phases (x,,..) et aux coefficients d'extinction 
(æ:, …) par les relations : 


te sl e Cyr 7 
sk 2 
D 1 sait: 


à étant la longueur d'onde. Nous avons : 
+? +y=:1 Œ+B+ri—=T, 


le paramètre T, étant défini par la relation ci-dessus. 
L'amplitude &, est en général complexe; elle contient la diffé- 


(2) Voir M. Joueuer, déjà cité, p. 135. 
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rence de phase qui existe entre les composantes. Si la partie variable 
par rapport au temps s'écrit wf — et si E, est l'amplitude réelle 
correspondante, nous avons : 


ei — SR er à 2 


La phase est la même pour tous les points du plan ® — Ce ; est 
le plan d'onde normalement auquel s’effectue la propagation des 
phases. 

L'amplitude est la même pour tous les points du plan d, — Cf; 
®, est le plan d'extinction. 

b) Motions précises d'extinction, d'absorption et d'évanescence. 
— La plupart des auteurs emploient indifféremment ces trois termes. 
J'utiliserai le mot extinction comme terme général. L’absorption sera 
l'extinction dans la direction de propagation des phases, c'est-à-dire 
correspondra à une véritable dissipation d'énergie. L’évanescence 
sera l'extinction dans la direction normale à la précédente ; elle cor- 
respondra à une distribution des amplitudes inhérente à la constitu- 
tion de l'onde et non liée à une perte d'énergie (voir par exemple 
milieux transparents). 


20 [$ 5]. Equations pour le mouvement des ions. — Nous ne nous 
occupons que du régime permanent ; les composantes du mouvement 
sont donc sinusoïdales. Laissant de côté la partie variable et passant 
en écriture complexe, nous pouvons écrire : 


x = & y —= g—C 


&, & et € étant des amplitudes complexes ; d’où, toujours au coeffi- 
cient e/°? près : 


et des relations analogues pour les autres composantes. Portant dans 
la première équation du mouvement ($ 2a), nous obtenons : 


— MAX = LÉ — j fo — A + & JOBIM, — JHCIM,] 


et deux équations analogues. 

Nous aurons naturellement autant de groupes de 3 équations qu’il 
y a de systèmes d'ions. Le lecteur ne confondra pas la lettre B ci-des- 
sus avec celle qui représente le vecteur induction au $ 1. 


30 [$ 6]. Système linéaire général. — Pour les ondes du type étudié 
au 1°, le système aux dérivées partielles et les équations du mouve- 
ment des ions peuvent être remplacés par le système linéaire suivant, 


2 
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obtenu par la même méthode que dans le mémoire sur la réflexion 
vitreuse : 


(1) = (JB + 1), + (y + DIT = J VK5G, + 4m] V.ZNaa, 
(4) — (PB + Bi) + (y + = — Ju VOR, (1) 
(9)  —mu de, — jfut,—qA, + ef jJoB ML, — joC;NL,] 


L'indice # prend successivement les valeurs 1, 2, …, n s'il y a 
n systèmes d’ions. 


4° [$ 7]. Hypothèses fondamentales (?) du présent mémoire ; système 
linéaire correspondant. — a) Nous supposerons : 

— que les crochets des relations de mouvement peuvent être 
négligés ; 

— que l’action du champ magnétique se réduit à l'introduction 
dans les formules du paramètre constant à (perméabilité magné- 
tique) ; c'est ce qu'indiquent les relations 4 à 6 du paragraphe précé- 
dent. Dans ces conditions : 


a — 6x 
og me + jfo | 
S'il y a plusieurs systèmes d'ions, nous aurons 4, 2, .. @;, 


Portons ces valeurs dans la relation (1); le deuxième membre peut 
s’écrire / VKo{p — jq)6;, à condition de poser : 


pe 4rNici Mi? — Gi en 4rNie? Jiw ; 
i Ko (mi — gi} + fin ; Ko (miwt— gi) + fin? 
PERS Èr; FT — 2s; 


Nous désignerons p et g sous le nom de paramètres secondaires, 
N;,c;, mi, fi et g; étant les paramètres primaires. 
Avec ces notations, le système linéaire s'écrit : 


G)  —{(J8+ BJ) + (jy +), = VKo(p — J96e 
@)  —{(r +) + (7e +) = VKo(p — j9)6, 
GG TETE PUR VE 0 

(t) En dérivant ainsi le deuxième membre des relations (4) à (6), j'anti- 


cipe sur les hypothèses du $ 7. 
(2) Ce sont là évidemment des hypothèses de première approximation, 
destinées à simplifier les calculs, et que seul le succès peut légitimer. 
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(4) —(J8 + Be + Or += JV 
(5) —(jr + né + (Je +) = —JaVR, 
(6)  —(ja + a), + + Blé — Ju Vs 
(7) (Jo + m6 + (JB + B1)6 + (UT +Y0É = 0 
(8) (Ja + a) + (JB + B)OR y + (Jr +7) 0 
b) Cas particuliers physiquement intéressants; notations cor- 
respondantes. — Diélectriques parfaits. — Nous supposons pour 


simplifier un seul système d'ions, la généralisation étant immédiate. 
Par hypothèse l’inertie est négligeable et le frottement nul, soit : 


D == 0» 
D'où : 
kr Ne? 
q—=Ss—0 DEA Era LR 7 
Le facteur qui intervient au second membre des relations (1), (2) 
et (3) s'écrit : 


K(p—Jq)=Ko+ hr 


K étant le pouvoir inducteur spécifique du milieu. 
Nous avons obtenu le même résultat, au $ 2c, en faisant w — 0. 
En conséquence pour réduire les formules générales du mémoire 


—1 Aro — K 


Li 


Ne? 
g 


, Q . . K 

au présent cas particulier, il faudra remplacer g par o et p par . 
0 

Conducteurs parfaits. — I y a deux systèmes d’ions, l’un répon- 

dant aux hypothèses des diélectriques parfaits, l’autre (ions de 
conduction) tel que n—g—0o. D'où, pour ce deuxième système : 


10 P—=I = = Pre À 
Le courant de conduction a pour expression : 
dæ € 
Ne re NE 0. 6r —Cez 


Ta 


en posant : 
= “7 (conductibilité). 


Tenant compte des autres systèmes d’ions, le facteur Ko(p —7q) 

s'écrit : 

. &rc 

KT 

forme bien connue. Le passage des formules générales au cas parti- 
ë K bre 

culier se fera en RÉISREE P pargret g par =. Cela suppose, 

rappelons-le, que les ions autres que ceux de conduction ou bien 

restent immobiles ou bien ont une inertie négligeable. 
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C. — ETUDE DEs ONDES PRINCIPALES 


1° [S 8]. Formules communes aux deux ondes principales. — 
a) Généralités. — Puisque le milieu est isotrope, nous pouvons 
choisir arbitrairement la position de deux des axes de coordonnées. 
En vue de l'application des formules à la théorie de la réflexion, 
nous choisirons comme axe Os la direction d'extinction et comme 
axe Oy l'intersection des plans d'onde et d'extinction ; la direction de 
propagation est alors 
contenue dans le plan 
xOz. Nous posons par 
conséquent : 


Psolaiai£o0 5077 0 


CP =—=:0 = 0 & ce 
1 Ba NF SR Pos KG 
È + D Le 
avec : SIÈ FRS 
S|È cts 
a += 1. = & 
= 
Remarquons qu 1l 3 
s'agit là d’un simple Fig. 1. 


choix de coordonnées, 
uon d'une restriction 
dans la généralité du phénomène. Nous serons d’ailleurs amenés, 
pour l'étude du prisme absorbant, à utiliser des axes quelconques ; 
ce sera une simple modification des formules ne changeant en rien 
la constitution de l’onde. 

Un cas particulier intéressant est celui où les plans d'onde et 
d'extinction coïncident (x—0; plans d'extinction et d'absorption 
identiques). bd 

b) Système linéaire. — Le système linéaire du $ 7 se réduit ici à : 


GO) Or +) =yVKo(p — J9)Ëx 


(2) — (jy + Ie + Ja: = J VKo(p —J9)6y 
(3) —Ja, — y VKo(p —Jq)é: 

) Or +) —JVee 

(9) — (jy + v)6 + ja = — JV, 

(6) — ja8y = —)} Va, 


Loc 0e np oué Le es 
(8) Jade + (J 1 + Mt: = 0. 


c) Vitesse et direction de propagation ; coefficient d'extinction. 
— Remplaçons dans (5) 6, par son expression tirée de (9) : 


— Je, + jeVKo(p —J 9) = VKo(p —Jq)N 4 + V1)Ëx 
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ei 
= 
D 


Faisons le rapport membre à membre avec (1) : 
Q + — y — EVKop + Je V'Kog — 2j Yi = 0 
d'où les deux relations réelles : 
1— Yi = V?Kop pi = EV°Kog. 


La première relation donne: 


1— Yi 
M = Koup 


Il est essentiel de remarquer que rien n'empêche p de prendre 
des valeurs négatives. — Corrélativement, pour que l'expression de 
la vitesse conserve son sens, le coefficient y, prend des valeurs supé- 
rieures à l'unité. C’est là une généralisation du cas des ondes évanes- 
centes, où y, est toujours inférieur à 1. 

Supposons donnée la fréquence ; la deuxième relation s'écrit, après 
remplacement de V par sa valeur : 


° P es 
0 ol 


Nous pouvons donc choisir arbitrairement l’un des deux para- 


mètres : direction de propagation, coefficient d'extinction. Si la 
direction de propagation est donnée : 


pY PT ER 
ne + 


En faisant ÿ— 1 (4 — 0), nous avons le cas particulier où les direc- 
tions d'extinction et de propagation coïncident. Si ces deux directions 
sont orthogonales, q restant différent de zéro, nous avons : 


V0 Ye à NE 0: 


Si g et y sont simultanément nuls, y, est indéterminé ; nous 
retrouvons le cas des ondes évanescentes étudiées dans le mémoire 
sur la réflexion vitreuse. 

Pour un milieu, une fréquence et une direction d'absorption don- 
nés, la vitesse dépend de Y, c’est-à-dire de la direction de propaga- 
tion. Cela peut paraître étonnant à première vue, puisque le milieu 
est isotrope. En réalité, ce n’est pas la direction de propagation de 
façon absolue qui intervient, mais l’angle de cette direction avec la 
direction d'extinction ; cette dernière est évidemment quelconque 


(nous l'avons choisie suivant Oz par convention). En définitive, ce 
qui intervient c’est la constitution de l’onde. 
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20 [$ 91. Ondes principales ; expression des composantes. — a) Onde 
principale 2 ; le vecteur magnétique est polarisé rectilignement, 
Le vecteur électrique elliptiquement.— Prenons €, réel (6, —E,) (!). 
Il vient : 


à J4Ea 5 
—. MAX tirée de (7) 

JVKolp — Jq) ‘ee 
Je D E, tirée de (1) 


Les deux autres composantes 9, et OR, s'expriment en fonction 
de &,; nous pouvons donc poser, comme hypothèse donnant l'onde 
la plus simple : 

6, = Mz= M — 0. 
Les relations restantes se réduisent à des identités ou aux rela- 


tions étudiées dans le 10. 
Exprimons les composantes en termes réels en prenant: 


ex —E,e "cos [ut — (a'æ — Y2)] 


La relation relative à &, donne : 


Le tE 3E , 
6, = E{cos o — j sin @) = — 1" e — ""* (y + 
Z ( En | 4) + FA (y + JYs) 
DE Dao —  L, EN EE SR 
st + Erratrc eng Téins 
tg o — — "1 IE she ; 
. V+T 


en convenant de prendre E, positif. 
En définitive : 


E De ' 
2 pH cos jut — (xx + y'£) — vo] 


Li) 


Vr+ 
La relation relative à JR, donne : 


a raul; K5VEa . 
y —=M,(cosg — jsing)— RTE [av + pr) +Jpri — 9)] 


(t) Je me suis aperçu trop tard des inconvénients qui résultent du choix 
de e,; comme origine des phases. Je conseille au lecteur que la question 
intéresse d'écrire les composantes à partir de Jy = M,, c’est-à-dire à par- 
tir du vecteur transversal rectiligne. Ce sont ces composantes que nous 
utiliserons au chapitre III. Elles se déduisent d’ailleurs sans difficulté des 
composantes effectivement écrites. 
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KoVEa 
M, cos 9 — F+r (qv1 + PY) 


see JT IRAN 
M SIN po — +8 (gp pYa) 
y — Py KoVEa_ 75 4 72 
ru —— Ca | NE + 
Aire HU NC LE 


| my = KoVEe VE e cos [wt — (ax + Ys)—%] 


Déterminons le rapport des amplitudes des vecteurs magnétique 


et électrique. Nous avons : 


; a! han 
E? = E;] : + ca = [= E? = 2 
set fs 
re 2 LOT VE pt 2 
M?— K2V°2E? eus et —— ARS E? 
nr CR 


et par suite : 


b) Onde principale 1 : le vecteur électrique est polarisé rectili- 
gnement, le vecteur magnétique elliptiquement. — Les compo- 
santes ont comme expression (!) : 


Mx = M," cos [wt — (xx + y's)l 


M SE 
—— eV cos [ut — (ax + y's) — vo] 


(HER : 
V+T 
uVMa te 
ey= + = —— eV cos [ut — (2x + V'z) — vo] 
y TE U à ?0 
NY 
avec : 
Yi 
Ne 


(°) 1 conviendrait ici de prendre comme origine des phases le vec- 


teur ey. 
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Le rapport des amplitudes des deux vecteurs est : 


Ecrivons que le rapport M: E est le même pour les deux ondes 
principales. Nous obtenons pour y, l'expression du 8 8c avec y —1; 
les plans d’onde et d'extinction coïncident. 

Notons au passage que, dans ce cas, nous avons : 


A É) HART ST 
) L* 


et par suite pour le rapport des amplitudes (les deux ondes sont 
maintenant indiscernables) : 


M? Koss 
ee ne 


D. — RELATIONS DE PASSAGE 


[$ 10]. — Une onde incidente du type étudié ci-dessus tombe sur 
l’intersurface de deux milieux absorbants quelconques. Nous suppo- 
serons d’abord (quitte à généraliser au chapitre V) que le plan d'’ex- 
tinction de l’onde incidente est parallèle à l'intersurface ; il en est 
alors évidemment de même du plan d'extinction de l’onde réfractée. 

La détermination des paramètres des ondes réfléchie et réfractée 
peut se diviser en deux problèmes : détermination de l'angle de 
réfraction et du coefficient d'extinction de l'onde réfractée, détermi- 
nation des amplitudes et des changements de phase. 

Nous verrons — chapitre II — que le premier problème peut se 
traiter par un raisonnement géométrique ne faisant pas intervenir les 
relations de passage. 

Le deuxième problème — chapitre III — utilisera seulement les 
relations de passage tangentièlles. Ces relations expriment la conti- 
nuité des composantes tangentielles des vecteurs magnétiques et élec- 
triques : 

_ + — 
eyt —= El MIU==NTIVaLe 


Les relations de passage relatives aux composantes normales 
 n’interviennent pas. 
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CHAPITRE II 


Angle de réfraction et coefficient d'extinction 
de l'onde réfractée. 


A. — RELATIONS GÉNÉRALES 


[S 44]. — On démontre aisément par voie géométrique que le 
rapport des vitesses de propagation dans les deux milieux est : 


Le raisonnement suppose seulememt les ondes planes. 
Remplaçons V; et V: par leurs expressions, d’après le $ &c : 


Ne 2 2 
(1) sin Du re : En 
SET EL A VAE es 


en posant : 


crula, dorus ra 
PP: e à no = VP- 


Y12 — coefficient d’extinction de l'onde réfractée. 
y12 = Coefficient d'extinction de l’onde incidente. 
D’après le $ 8c, y; et y:2 doivent satisfaire à : 


RE Re 


(2) 2pavi Vi — sin = qui — y?) 
(3) 2payis Vi —sinr= qi — 2) 


. Les relations (1), (2), (3) permettent la détermination des quan- 
tités r, y1 et ÿ12 en fonction de z et des paramètres de l’intersurface. 
Elles supposent que les plans d'extinction sont parallèles à l’inter- 
surface. 


B. — INCIDENCES DE NON-DÉVIATION 


10 [$ 42]. — Formule générale. — a) Nous supposons toujours 
parallèles les plans d’extinction et d’intersurface, Écartant la pre- 
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mière solution, évidente, i — o, faisons & — r dans les relations 
du $ 11: 
(1) LIVE : 
LATE 
(2) 2pari — Sin, = qi — Yi) 
(3) pra Sn = qui — à). 


De là nous tirons : 


Fa 
CT NEE A PS 


La dernière relation nous donne y;, en fonction de y: ; nous obte- 
nons ensuite, à l’aide de l’avant-dernière relation, y: en fonction des 
paramètres. Portant dans la relation (2) : 


Ne TE ee . 
2P1 Vp{ug? — pi — pu) 


Utilisant les paramètres p, et g», nous obtiendrions de même : 


qg2 plug? — 1) 


PEUR ape gVutbgi— p}h pu) 
b) Conditions d'existence. — Il faut d’abord que la quantité sous 
le radical soit positive, d’où les deux groupes de conditions : 
ng—p>o et I—pH>O 
ou : 
Hg —p<o et I— po 


Il faut ensuite que la valeur absolue de cos #, soit inférieure à 1. 
Nous ne discuterons les formules précédentes que dans les cas 
particuliers physiquement intéressants. 


2° [8 43]. Cas particulier où le premier milieu est diélectrique par- 
fait, le deuxième milieu diélectrique absorbant. — Nous posons 
D —=Y#—=0,t,<0; partant de la relation (1) du $ 11, nous avons : 


pa Vi— pr = Vin 


relation intéressante en elle-même. 
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La relation 3 du $ 11 donne alors : 


formules où il faut remplacer p;, par Eee 
0 


C. — Lor DE LA RÉFRACTION 


Je me bornerai à l’étude de deux cas particuliers; les formules 
générales s’obtiennent sans difficultés par la même méthode. 


1° [$ 44]. Cas où le premier milieu est diélectrique parfait, le 
deuxième diélectrique absorbant. — a) Formule. — L’onde incidente 
est supposée du type ordinaire ; la relation (2) du $ 11 donne : 


sin? » 


PL TS 2 __ sinni—pusinr 
Pl er Ve EE 


Sin? £ 


Portons ces valeurs dans la relation (3) du $ 11 : 


sin? i— pu sin?r VE 2,2 sin‘r sin‘r 
TU En = = —= - - 
Sin? L 4p STE : sin* 


| 


(1 —sin?r) 


d’où l'équation bicarrée : 


DV PR EEE à UE 
(pu sin? — B) sin* r — sin? z (sin? £ + pu) sin? r + sinti — 0. 


Nous obtiendrons une expression de calcul assez simple en pre- 
nant 1/sin? r comme inconnue : 


ne — (ES + 1 + —  — 0. 


sin sin?.; 


RÉFLEXION SÉLECTIVE ET RÉFLEXION MÉTALLIQUE 149 


b) Angle limite. — Pour : — 0, r — 0, ce qui est physiquement 
évident : 
Pour : — 90° Q — — 
PET rs: pu— 1 \? 
Ps te +/(2) TE 


Cette. expression est positive et supérieure à 1 quels que soient 
pet u. L’angle de réfraction limite existe donc toujours. 

Il est intéressant de remarquer que, contrairement à ce qui se passe 
dans la réflexion vitreuse, pour Kyu << 1, il n’y a ici qu'un seul 
régime pour tout le champ d'incidence, et donc pas de phénomène 
de réflexion totale. Cela est normal ; le deuxième milieu étant absor- 
bant, l'onde réfractée, quelle que puisse être sa nature, doit nécessi- 
ter un apport d'énergie pour son entretien. Nous prévoyons au 
contraire la possibilité de phénomènes de réflexion totale dans le pas- 
sage inverse ; la formule précédente donne l'angle d'incidence limite. 


20 [$ 15]. Cas où le premier milieu est diélectrique parfait, le 
deuxième milieu conducteur parfait. — a) Formule. — Des calculs 


analogues à ceux du 1° nous conduisent à la même expression pour 


: £ dé K C 
1/sin? r, à condition de remplacer p par K, p2 par El , 2 par ju 
0 


(voir $ 7b). 


Kp>1 


b) Remarques. — La loi de la réfraction, dans le cas actuel, est 
bien connue; je me bornerai donc à quelques remarques. 

Le sin r correspondant à une intersurface diélectrique parfait- 
conducteur parfait est, pour une incidence ! donnée, inférieur ausin r 
qui correspondrait à un système de deux diélectriques parfaits, le 
deuxième diélectrique ayant les paramètres K; et u du conducteur. 
L'angle r est donc plus petit pour le système actuel. L'introduction 


Ann. de Phys., 12° Série, t. 2 (Mars-Avril 1947). 11 
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d’une conductibilité C; dans le deuxième milieu augmente(si Ky => 1) 
ou diminue (si Ku << 1) l'angle que font entre eux les rayons inci- 
dent et réfracté. 

Pour l’angle de réfraction limite, prendre la formule du 1° en 
remplaçant p par K. 

‘ Toutes choses restant égales par ailleurs, cet angle diminue quand 
C> augmente ; il est égal à . pour C: = o (cas de deux diélectriques 
parfaits), à o° pour C: infini. ù 

Les remarques faites au 1° sur le phénomène de réflexion totale 
sont valables ici. 

Pour sin : — yKy, c’est-à-dire pour l’incidence qui serait la limite 
de la réflexion totale si C2 était nul, nous avons : 


I VB 2rC 
DE rOPETTIMES FORCER MES 


D. — INGIDENCES D'ÉQUIEXTINCTION 


1° [$ 16]. Formule générale. — a) Nous posons maintenant : 
dix Vs 
Les relations du $ 11 deviennent : 
QG) sini—ypusinr 


(2) 2piyVi — sin? 2, — Qi(1 — y?) 
GB) pari — sim re, — qui — v). 


Eliminons les paramètres y et r.. Les relations (2) et (3) donnent : 
1—sin?le __f{ p \2 
1—sintre =(?) 
d’où avec (1): 


p?— g 


SIN 7 — nu" 
pu 


RÉFLEXION SÉLECTIVE ET RÉFLEXION MÉTALLIQUE 151 


CHAPITRE II 


Amplitude et phase des ondes réfléchie et réfractée. 


À. — FoRMULES GÉNÉRALES 


1° [$ 47]. Formules pour l’onde principale 2. — a) Equations de 
passage. — Nous prenons comme axes de référence les axes indiqués 
par la figure, et cela pour les 3 ondes 
(incidente, réfléchie et réfractée). Le 
plan æoy est le plan d’intersurface et 
donc oz est la normale à ce plan. Les 
ondes incidentes et réfléchies se trou- 
vent du côté des z négatifs, par rap- 
port au plan xæoy. 

Sur la figure ox et oz sont dans le 
plan du tableau ; oy est normal au 
tableau et üGirigé d'arrière en avant. 

Avec ces conventions, nous avons, pour les vecteurs tangentiels qui 
seuls nous seront utiles : 

onde incidente : 


Ma Pr 
my = M, cos wt = / ; COS (w{ — %0) 


pi + qi 


onde réfléchie : 


, , ' Me "+ 
my Ma cos (wt — à) Er = Yr VÉEST (ot— 9; — à) 


onde réfractée : 


2 + 

may = Mau COS (ut) en pe v ns cos (wt-— pay — 52). 

Ces expressions sont écrites pour x — £—o. Nous avons conservé 
les notations du chapitre premier, pour l’onde incidente, sauf que 
nous avons simplifié w en vo (il n’y a pas d’ambiguïté, puisque la 
composante e, n'intervient pas). Pour l'onde réfractée, nous avons 
utilisé, comme au chapitre II, l'indice 2 ; y: ety1, qui correspondent 
à yet y,, sont respectivement le cosinus directeur et le coefficient 
d’extinction relatifs à l’axe Os. 
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Les deux relations de passage tangentielles s’écrivent : 


(1) M, cos wt + M, cos (wf — à) — M, cos (wt — G2) 


HS + 5 [Me cos (ot +95) —M cos (wt — 59 — à)] 
Pi+ gi 


1 
= F VE ire M2 cos (wt fo 02). 


b) Calcul des formules. — Désignons par E l’amplitude du vec- 
teur électrique, par M celle du vecteur magnétique. 


(2) 


Posons : 
2 
1 + 1 + Yi2 n 
5 — li rs = l=T 
ver +vr 
Se /-" Pi Eden nt 
ii à DEN RE en 
pa > His ’ 174 FES 1, 283, Ma 
ARTS Du Ge D bi : 


Calculons en passant en écriture complexe, après avoir posé : 


Ha hell) p=a,.e Ÿ Œu—b.e à Di —=b,.e à, 


Les calculs, sans difficultés, donnent (!) : 


! 1 — JC Û 2 , 2lks 


RG PER Re 


Ces formules sont valables pour deux milieux absorbants quel- 
conques. 


2° [S 18]. Formules pour l’onde principale 4. — La marche est natu- 
rellement la même que pour l’onde 2 ; je ne donne que les notations 
el les résultats. 

Les ondes à utiliser sont respectivement : 

onde incidente : 


Vr+Y + 


e, = E, cos wt M AA 


cos (wt — 55) 


(‘) Du point de vue formel, nous obtenons, pour l’onde réfléchie, l’écri- 
ture signalée par Schelkunoff (Bell Syst. Techn. Journ., vol. 47, n° x, 
1938); mais le sens des lettres est différent. 
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onde réfléchie : 


e, —E, cos (ut — à) My = — V: 


COS (of — po — À) 
onde réfractée : 


mr 
VE + Yo 


Coy — Exa COS (wt — Ô2) Mon — AVS 


COS (WE — 929 — 02). 


Nous posons ici : 


ah hs Ses P+y 
CURE P Y+Tà => en 


I = kjell?o— ?20) 


et nous obtenons aisément : 


1— SC; 


LEE 


Remarquons que les rôles des vecteurs magnétique et électrique 
sont intervertis. On passe de k, à k, en faisant g, — g: —0 et en 
remplaçant Kop: par — 1, Kope par —etppar (généralisation 
du cas de la réflexion vitreuse, où l’on remplace K par ). 


B. — Cas PARTICULIER 
OU LE PREMIER MILIEU EST DIÉLECTRIQUE PARFAIT, 
LE DEUXIÈME MILIEU ABSORBANT QUELCONQUE 


10 [$ 49]. Onde principale 1 réfléchie. — Je donne les calculs pour 
cette onde, parce qu’ils sont simples et permettent de mieux appré- 
cier la méthode suivie. 

a) Forme complexe introduisant de nouveaux paramètres. — 
Introduisant la présente hypothèse simplificatrice, nous obtenons : 

1—X 1 + k (cos 9,9 — j Sin 9%) 


ss 1 + 1 1 — A (COS 920 — J Sin 20) 


en remarquant que : 


Nous avons ($ 9) : 
er a . [re 12 
V+ri 


COS P20 — 
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Nous sommes tout naturellement conduits à changer de variables 
et à poser : 


Notons dès maintenant les formules de passage inverses, car elles 
nous seront utiles plus loin : 


« 


V 
tre PT Je 


Moyennant cette transformation et après quelques calculs simples, 
l'expression de ® s'écrit : 


FU v— jy + uocosi 


7 V— J{ + pcosi 


b) Calcul et signification des paramètres v et x; paramètres 
et + — Effectuons le changement de variables du a) dans les rela- 
tions du $ 11; elles se réduisent ici à deux (premier milieu diélec- 
trique parfait) et s’écrivent, avec les nouvelles variables : 


ga 
2ps3 


VX pi v— y? — py. — sin? 2e 


Nous tirons de là les relations qui déterminent y et x séparément 
en fonction des données : 


2 
2V? — pu— sin? 2 + /U— sin? 1)? + p'ut © 
P5 


2 
2 —— (pu — sin? à) + V (pu — sin? i} + prur À 
P2 


Le calcul de y et y suppose, comme il est facile de le voir que ces 
deux paramètres sont différents de zéro. Les expressions ‘donnant 
PRE Yet x ne sont donc pas valables pour g: — o. Il importe 
d'examiner ce cas particulier, afin d’être à même d'interpréter correc- 
tement les formules pour la réflexion vitreuse. 


g2—0, vx = 0; l'une des quantités y ou x au moins est 
nulie. 


Siy— 0, Ÿ — Kg. — sin? : ; c’est le cas de la réflexion vitreuse non 
totale ; par ailleurs 5 — Ky et 5 — 0. 
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Si Y—0, x — sin? : — Ky; c’est le cas de la réflexion totale ; par 
ailleurs y£ — Ky et v, — 0. 


Lorsque : — o, nous obtenons : 


D 
S 
] 
2 
QE 
(RE 5 
+ 
L | 
S ol SE 
[un 


26 = pu] — 1 + 1+ + 


Nous avons aussi : 


- VW — X0 = ph 2V0X0 D. 


Comme nous allons le voir ci-après, les paramètres v, et x, ainsi 
définis ont une interprétation simple. L'examen des formules montre 
qu'ils peuvent remplacer les paramètres p et q. 

La plupart des auteurs qui ont étudié la réflexion métallique utili- 
sent ces paramètres ({). 

Lorsque pu << 1, nous obtenons une expression très simple de v et 
pour l'incidence qui correspondrait à la réflexion totale s’il n’y avait 
pas d’absorption, soit sin? : — py : 


I 
RE De VOX 0° 


Nous reviendrons sur la question au chapitre VI; remarquons tou- 
tefois dès à présent que si nous définissions l’incidence de « réflexion 
totale » (à supposer qu’il n’y ait pas absorption) par sin? : — vi, nous 
n’obtiendrions pas d'expression simple. 

Pour voir le sens du paramètre v, nous écrirons la partie variable 
d’une composante quelconque sous la forme : 

da —- Yes 
w|t Se TT je 

Nous déduirons aisément, en remplaçant V, par sa valeur ($ 8c) et 
désignant par V, la vitesse dans le premier milieu (diélectrique par- 
fait) : 


Y2 pu or : 
par rer dates 


(:) Les paramètres » et %0 ainsi définis sont relatifs à un ensemble de 
deux milieux 1 et 2. Si nous désignons par vo, vos et %o2 les paramètres 
des milieux 1 et 2 associés respectivement avec le vide comme premier 
milieu, nous avons : 
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Le paramètre y est donc, pour chaque incidence, le rapport de la 
vitesse suivant Oz dans le second milieu à la vitesse totale dans le 
premier milieu. L'interprétation ne devient intéressante qu'à la limite 
t — 0, pour le paramètre v;. 

Examinons maintenant le sens de 4. L'extinction est caractérisée 


par l’exponentielle e—**. Nous avons : 


avec : 


Désignons par À, la vitesse dans le premier milieu ; nous obtenons 
aisément : 


d’où : 


2,2 ph _ 2 
Mis re 4 /TEE= æ X: 


L’exponentielle d'extinction peut donc s’écrire : 


À est généralement la longueur d’onde dans le vide ou l'air sec. 
Cette expression précise le sens du paramètre ; ; nous l’utiliserons en 
particulier pour calculer l’énergie transmise à travers une lame 
absorbante. 

La comparaison, pour l'incidence normale, des exponentielles 
d'extinction utilisant x ou ÿ,: montre immédiatement que : 


À 
(y12)o —= Yo Fe: ë 


Ce résultat sera utilisé dans la théorie du prisme absorbant. 

c) Paramètres réels de la vibration réfléchie ; intensité et retard. 
— Le calcul du module et de l’argument de ® conduit aux deux for- 
mules : 


2__ (pcos i— v} + y? ; 
RD EME QUE 20 ty 8 — +arreosi 
x PL y—uYcos" 


en désignant par a le module de @. 
Ces formules particulières permettent un calcul numérique relati- 
vement aisé. 
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Elles se réduisent, dans le cas particulier de la réflexion métallique 
et pour u— 1, aux formules connues. Nous reviendrons sur la ques- 
tion dans un appendice. 


20 [$ 20]. Onde principale 2 réfléchie. — a) Æxpression complexe. 
— Un calcul analogue à celui du 1° donne : 


pfi—iÆ ) cos iv + jy 

D'— + P: an 
“19 - 2 É GE: 
P ne. COST + V — 77 


Il est aisé de vérifier que, pour : — o, les expressions de ® relati- 
ves aux deux ondes principales donnent des résultats identiques. 
En utilisant les paramètres v, et #9, nous obtenons pour @' : 


= Vi 7) cos  — pv + Tux — ave cos à 
= (5 — x) cos & + pv — j|u7 + 2VoYo cos i] 


b) Module et arqument. — Nous obtenons d’abord : 


(peos i—W+ {y —p À cos ij' 


QE = ——— 
RES Ratap RU 
2 
pcosi{y—v#) 
P2 


4 gi 
P° +- cost i—(#+ y?) 
P2 


. C 4 RP \1 a 
Si nous utilisons les paramètres w et yo, les formules s’écrivent : 


19 [C4 _ 1) cos ? — uv + y2fu — 2v cos if 
a nn 3 2 « 
[vw — y) cos i + uv} + xfu +avcos if 


RE m4 Ca Sim Ah 
BD) cos i— pv + 71) 


30 [$ 24]. Cas des faibles absorptions. — a) pu = 7. — Les expres- 


sions de v? et y? montrent que, lorsque le terme d'absorption 


(pv ZT — avira) est négligeable devant py} — sin? :, nous avons sen- 
pa ; 


siblement : er ; 
v? — pu — sin? A0: 


Les courbes de réflexion se réduisent pratiquement à celles de la 


réflexion vitreuse. 
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Cette conclusion est d'autant plus approchée que py est grand- 
Naturellement, si pu est voisin de 1, la conclusion ne vaut que pour 
les faibles incidences. 

b) pu << 1. — Dans le cas actuel, nous allons voir, au contraire, 
qu'une absorption, même très faible, peut déformer considérable- 
ment les courbes de réflexion. 

Examinons d’abord l'expression de w. La conclusion du a) reste 


valable tant que l’on reste assez loin de l'incidence sin À, = Ypy; 
nous désignerons z, sous le nom d'incidence limite, pour abréger ; 
mais il reste bien entendu que cela ne correspond pas à une réflexion 
totale (se reporter au chapitre I, $ 14). Donc, assez loin de 7, (avec 
i<T ë,) ; nous avons pratiquement : 


ge se ple) 2200  y7,0% A4 animent ine Rai 
V— pu — Sin? i = — 4j — Sin? { = Y — Sin? L. 


Au voisinage de ë., le terme d'absorption ne peut être négligé ; 
nous avons VU, Que pour 1 — EL : 


De Fee NE 
Pa None 


Pour : > 1,, et assez loin de z,, l'expression de 2v? se présente 
sous la forme : 


282 — 2 NP EE = à + e\/i ++ 
=e+eh+]= 


en désignant par æ la différence sin? : — pu. Il faut en effet remar- 
quer que py — sin? : change de signe au passage de z par &.. Nous 
avons donc : 


CE) 2. ,2 
pa I AT VoZo 
AVE SLR TA| NP ITA ENER 


Examinons maintenant y?. Pour : 1, et assez loin de £, : 


2 2 
VoX0 


sd 
g vi— sin? i $ 


Pour z >> 1, et assez loin de £, : 


XL = sin? i — vi, 
On vérifie que, pour i — o, v et x se réduisent bien à v et yo. 
Les formules précédentes permettent de tracer plus simplement 
les courbes de réflexion, lorsque l’on désire seulement une région 
de ces courbes. 


Pour les faibles incidences, il suffit de prendre les formules de la 
réflexion vitreuse. 
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Pour des incidences un peu plus grandes, mais assez éloignées 
de z., on utilisera les valeurs approchées correspondantes de v et €: 
Nous obtenons alors, en prenant par exemple l’onde 1 : 


2 : « = 2 m NE 
ACRRE (5 — sinti)(u cos i— Vi sinsi) + y 


us. ae ; is ss: 1 . 
(es sin?i)( y cos £ + NA —sinti) + 


Cette formule se réduit à celle de la réflexion vitreuse si nous 
négligeons le terme en i. 
Pour des incidences très voisines de /., nous aurons, pour la 
même onde : 
pe COS ve | 
(H cost + Vvoyo)? + yo 


Pour des incidences supérieures à £., et assez loin de 1, : 


2 _[H cos i\/sin! i— V— Yo + (sin? i — #)? 
CT ————————  — ————  — ——— 


= [w cos à Vsin i PE VoY0]? + (sin? i — 2) 


. : . 2 . 
. (1+pcos?i) Vsin?i — V) — 2UVoY0 COS É 


(1 + p? cos?i) sin? RESTE 2UV0Y0 COS É 

On obtiendrait aisément, de façon analogue, les formules appro- 
chées relatives à la loi de la réfraction, ainsi que celles relatives à 
l’onde 2. 


4° [$ 22]. Coefficients *% et x voisins et supérieurs à 4. — Cela 
peut se produire pour des milieux très absorbants. Nous aurons alors : 


v—= x = \vox0 = N 
et pour l’onde 1 : 

a 0 (ucosi— Ni N° 
L— Tucosi EN} EN : 


c'est-à-dire la même expression qu’au $ 21 (absorptions faibles). 
Il ne faut naturellement utiliser ces formules approchées qu'après 
vérification des conditions de validité. 


5o [$ 23]. Loi de la réfraction. — La comparaison des formules 
» . . , 
donnant l’angle de réfraction ($ 14) avec l’expression de y conduit 
immédiatement à la relation suivante : 
SI UN a sr 
nr == y“ + sin BY: E DE 
bien connue en réflexion métallique et généralisée ici au cas d’un 
milieu absorbant quelconque. 
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Cette relation présente un double intérêt. D'abord un intérêt 
d'ordre pratique ; le calcul de l'intensité réfléchie exige le calcul dev ; 
une fois ce paramètre connu, il est plus simple de calculer r par la 
formule ci-dessus que par celle du $ 14. La relation permet aussi 
d'apprécier, lorsque # est petit, l'importance de l’écart avec la loi de 
Descartes ; elle montre de façon évidente que le paramètre » (limite 
de y pour : nul) est la limite du rapport sin £: sin r lorsque { s'annule. 


6° [$ 24]. Calcul des ondes principales réfractées. — a) Onde prin- 


cipale 1. — Nous avons pour le vecteur électrique : 


2 2 


CORRE RÉ 
DR DR EE Loi 


Remplaçons cos 40, sin w:0 et À, par leurs valeurs ; utilisons les 
variables y et x. IL vient : 


ds 2u cos 2 
MMCOS TE NET 


d'où nous tirerions facilement le module b (défini au $ 18). 
Les mêmes calculs effectués pour le vecteur magnétique donnent : 


2lki alkiu cos t 


1H pcosi+kv— y 


APE 


Pour obtenir la forme définitive, il faut exprimer /,, /, et k, en fonc- 
tion de vet x ; nous utilisons pour cela les formules données au 19, 
relatives au passage de y: et ÿ19 à v et. Il vient : 


cos i 


Dan = 2 PH sx 


d’où by. 
b) Onde principale 2. — Des calculs analogues aux précédents 
donnent : 


ap — ; #) cos i 


LE ‘92 2 6 
ri ji #)cosi+v j, 


cos £ Pa 


in —2VPE TEL 7 21 a —— 
. pli) cos i+v jy V/ CE 
I e 
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Je n’insiste pas sur le remplacement éventuel des paramètres pag 
par w et Yo. 


C. — Cas PARTICULIER OU LES DEUX MILIEUX 
SONT DIÉLECTRIQUES PARFAITS 


[$ 25]. — C’est le cas de la réflexion vitreuse, dont les formules ont 
été établies directement dans le premier mémoire. 

Il serait facile, en utilisant la remarque du $ 19b, de retrouver 
toutes les formules de la réflexion vitreuse à partir des formules 
établies ci-dessus. 

Pour montrer la nature des calculs, je me bornerai à étudier le 
cas de l’onde principale 1 réfractée. 

Les formules de la réflexion vitreuse non totale s’obtiendront en 
faisant dans b; et by : 


p=k Var, V— Ky — sin? i. 
Il vient : 
2 &u? cos? r p? AK cos? 1 
E nm je, ee 


( cos i + VKyu — sin? 1? (u cos i + VKu — sin? 1}? : 


Les formules de la réflexion vitreuse totale s’obtiendront en 
faisant : 


“A Les shioni 9h 2 
pk Y— 0 = sin: —Ky 
d'où : 
End E &u?cos?1 pue kcos?i(2 sin? i—Ku) 
E p? cos? + sin?: — Ku M u?cos'isini— Ku ‘ 


Ce sont bien les formules données par le mémoire sur la réflexion 
vitreuse. L'hypothèse du $ 7 sur le rôle de & a donc au moins une 
justification pour son utilité ; elle permet de retrouver les formules 
générales de la réflexion vitreuse. 


D. — CALCUL DES PARAMÈTRES 
DANS LE CAS GÉNÉRAL DE DEUX MILIEUX ABSORBANTS 


[$ 26]. — J'ai traité d’abord en détail les cas particuliers pratique- 
ment importants pour éviter des longueurs d'écriture. Mais il peut 
arriver que le physicien désire connaître ce qui se passe sur l’intersur- 
face de deux milieux absorbants, et la déduction de formules calcu- 
lables, à partir des formules générales des $ 17-18, n’est pas évi- 


dente. 
Je me bornerai à indiquer la marche des calculs et le choix des 


paramètres en prenant par exemple l'onde principale 1. 


162 HENRI ARZELIÈS 


Le numérateur de ® s'écrit maintenant : 


1— ki [cos (po — 920) + J Sin (go — Y20)] 


à un facteur près, commun avec le dénominateur. 
Nous avons : 
va viyss 


Re — — 
Vi + vie VYst vi 

= Vis + ViYs 
VE rie VA 

Ea conduisant les calculs de la même manière qu’au B et en utili- 
sant les paramètres : 


1 — y 1— y 
V=4 / pe TT L— pi-2E 2éboyprs 
DONS Lait 


généralisant ceux du $ 19, nous obtenons : 


cos (vo = 0) = 


sin (90 — ?20) — 


PE AT MT = TN 
VE LEURS TN) 


expression qui généralise celle du $ 194; y et y (avec yÿ— cos i) sont 
les données de l'onde incidente. 

Il est vraiment remarquable que la formule relative au cas géné- 
ral (!) se présente sous une écriture aussi simple. 

En effectuant le changement de variables précédent dans les équa- 
tions du $ 11, nous obtenons les relations suivantes, généralisant 


celles du $ 196 : 


APE Gi) = put — vi) — sin? à 
2v?— pu(i — y?) — sin? z 
ch /ut +) Sin Pit pes & Gp 
2 
2x = — [pat — vi) — sin? il 
1 


ELLES 
+ A Cat D — sin 2 peus É (1 


(‘) Le plan d'extinction de l’onde incidente est toutefois parallèle à 


, 


l’intersurface. L'étude du cas absolument général, à l’aide des formules 
du $ 36, conduit d’ailleurs à des relations de même écriture. 
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Il est encore possible de définir des paramètres vo et 40, mais ils 
dépendent de y; (valeur à l’incidence normale) et leur introduction 
ne semble pas présenter le même intérêt que dans le cas particulier 
où y, — 0. Je reviendrai sur cette question dans un mémoire ultérieur. 


CHAPITRE IV 


Lames plans-parallèles. 


A. — PARAMÈTRES GÉOMÉTRIQUES 


1° [$ 27]. Direction du faisceau transmis. — Il est intuitif par géné- 
ralisation du cas des milieux transparents d’énoncer que tout se 
passe, du point de vue de la direction du faisceau transmis, comme 
si les milieux 1 et 3 étaient au contact. 


Fig. 4. 


Les formules du $ 11 permettent de donner une démonstration 
très simple de cette proposition ; nous les écrivons en modifiant les 
notations de manière à suivre la figure. Nous avons, pour le passage 
par la première intersurface : 


sin r UT meRanr 
NT ee 


SO —_— 


2 P1b4 
Vi Te 


et, pour le passage par la deuxième intersurface : 


= . sin » Pa ae 22 
(s2 88 — 1'— 
sin ri VE V Yis 


2 
Vi TR 
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sin? ENS [se 
sin 4” Pi ru 1. 
} 


ce qui démontre la proposition. 


°[$ 28]. Translation du faisceau. — Nous supposons que les deux 
milieux extrêmes sont deux diélectriques parfaits identiques. 
La figure donne immédiatement : 


D — BB — q MEET — Jcos tgi—tgr] 


COS 7° 


-et dans le cas actuel : 


ie sin r I P 1 
e) PT Rp ar sp à pros 
SIDar ‘Az “a = sin 
B. — PARAMÈTRES DE L'ONDE 


TRANSMISE DANS LE CAS PARTICULIER D'UNE LAME ABSORBANTE 
COMPRISE ENTRE DEUX DIÉLECTRIQUES PARFAITS IDENTIQUES 


L'étude de ces cas permet d'exposer la théorie sans trop de compli- 
-cations d'écriture ; la généralisation va de soi. Vous supposerons que 
l'onde incidente est du type ordinaire, au sens du mémoire sur la 
réflexion vitreuse. 


[$ 29]. Conceptions générales. — Raisonnons par exemple sur le 
faisceau transmis. 

Une onde du type ordinaire tombe sur la première intersurface et 
donne une onde réfléchie et une onde réfractée. Les vecteurs de 
l'onde réfractée se déduisent des vecteurs correspondants de l’onde 
incidente à l’aide d’un paramètre b;, (réduction d'amplitude) et par 
introduction d’un changement de phrase ô.,. Cette onde traverse 
ensuite la lame, d’où un affaiblissement caractérisé par une exponen- 
tielle d'extinction : 

; 
gai 
d étant l'épaisseur de la lame. Arrivée sur la deuxième intersurface, 
elle donne d'une part une onde réfractée, avec les paramètres b», 
et à,,, d'autre part une onde réfléchie. Cette dernière onde réfléchie 
donnera, après réflexion sur la première intersurface (paramètres @»: 
et ü,), une deuxième composante pour l'onde transmise. En défini- 
tive cette onde transmise sera constituée par une infinité de compo- 


santes, interférant entre elles. Chaque composante se déduit de la 
précédente de la façon suivante : 
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— affaiblissement dû aux deux réflexions, d'où le coefficient 
(51? ; 


— affaiblissement dû à la double traversée de la lame, d'où le 
coefficient e—2*4 : 

— changement de phase dû aux deux réflexions, soit 26,, : 

— changement de phase dû à la double traversée de la lame, 
soit 20’. 


Les retards à, et à,, n'ont pas à intervenir, puisqu'ils sont com- 
muns à toutes les composantes. 


20 [S 30]. Faisceau transmis ; onde principale 4. — a) Désignons par 
E: l'amplitude du vecteur électrique (parallèle à Oy) de la première 
composante de l’onde transmise; plus loin nous calculerons E:, en 
fonction des données. 


Le vecteur électrique résultant est représenté par une série indé- 
finie de la forme : 
Ex{cos wt + (au)*e T4 cos (wt — 24) 
+ (au)teT #4 cos (ot — 4A) + ….] 
en désignant par A la somme ô:, + Ô des deux changements de 


phase dus respectivement à une réflexion intérieure et à une tra- 


versée de la lame. Simplifiant a2, en a, la vibration résultante a pour 
expression : 


E [1 — ate—2Y'd cos 2A] cos wt—ate—?2Y'd sin 24 sin wt 
* 1 + ae —#Yd__ sue —2Y'd cos 24 
Ecrivant cette vibration sous la forme Er. cos (wf — d), nous obte- 
nons : 


ae—2Yd sin 2A 


te D=—= 


DL te 
1 — ae —2Ÿ'd cos 2A 
2 
E2 — E>, 
mi 0 < GNU 
1 Late —#T'd_2ate—2T d cos 24 


b) Remarque préalable au calcul de E:.— Le lcalcul de E néces- 
site la connaissance de la formule qui permet de calculer E;; à partir 
de Ex, dans le passage milieu absorbant-milieu transparent. Il 
convient donc tout d’abord d’établir cette formule avec les notations 
actuellement utiles. 


Et, ©O=O 


Fig. 5. 
Ann. de Phys., 12° Série, t. 2 (Mars-Avril 1947). 13 


166 HENRI ARZELIÈS 


Nous avons, dans ce cas : 

Æ 2K4 es "2k.e—JP0 
14H01 1e —J90 

avec respectivement : 


P + ie 1 Ya 9 _. 
k; = m RE COS Co + SIN Go — Mens 
ver Vi + Y12 Vy2 + ya 


Ces formules tiennent compte du faiteque‘{le premier milieu est 
maintenant le milieu noté 2 sur la figure, le deuxième milieu étant le 
milieu noté 3, identique à celui noté 1 ; il résulte de cela une inter- 
version des notations, impossible à éviter puisque nous raisonnons 
sur une lame. 

Le calcul de @4 avec ces notations nous donne aisément : 


AV —J7) 
Pr pu COS iv — 7x 
Dans cette formule, nous avons les significations ordinaires de y 
[un P2 . ° 
et p (= # NS 2), ainsi que de v et x. 
c) Calcul de Ex. — Pour lefpassage par la première intersurface, 
nous avons le coefficient : 


o &u? cos? t 


M {pcosi+ + 
La traversée de la lame introduit le coefficient e—2*4 pour la 


réduction du carré de l'amplitude. Enfin le passage par la deuxième 
intersurface fournit : 


E3 \? HV + x) 
Da) (ucosi+vw}+n 


Ra e à . RE x AT 
En définitive, l'énergie transmise dans le cas’de l’onde principale 1 
a pour expression : 


fssu 16p?(V? — y?) cos? à e—2Yd 
A RTE RTE PEINE + ate—4Y'd _ ae —2T'd cos 2A 


Pour le calcul des exponentielles d'extinction, le lecteur se repor- 
tera au $ 19 (1). 

1 A ’ . " . 

(1) “è même méthode donne facilement l'énergie absorbée par la lame : 
par exemple pour l’onde 1, et en prenant pour unité le flux incident 
suivant Oz : 

; kuv cos à 1—e—27d 
(pu cos i+v} + y à + ate—4y'd 


— 2a20—2Yd cos 2A * 
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d) Calcul du retard À. — Le temps que met l'onde pour effectuer 


une traversée de la lame est égal à 67 d’où un retard de phase: 


Se &d _ __ _wd Kopette 
7 Vcosr — cosr 1—% 


Utilisant la longueur d'onde }y dans le vide, nous avons : 


(voir $ r) 


et par suite : 


g 1 d'pp+y 


à — 2T VPatz2 


ÿ Vi—#cosr 


Ce retard peut naturellement être supérieur à 2x et même contenir 
un grand nombre de fois 2+. 

Le retard Ô:, dû à une réflexion dans la lame sur le milieu 
ambiant est donné par la relation : 


8 + 2uy cos i 
RUE + y? — p? cos? * 


t 


Cette expression s'obtient en calculant ® par le passage milieu 
absorbant-milieu diélectrique parfait, par la méthode du $ 19. 


30 [$ 31]. Faisceau transmis; onde principale 2. — La fraction en 
exponentielles reste la même, les lettres prenant évidemment la 
signification relative à l'onde 2. | 

Raisonnant sur le vecteur magnétique comme nous avons raisonné 
ci-dessus sur le vecteur électrique, nous obtenons pour facteur de la 
fraction en exponentielles : 


16pAA + y2)(06 + po)! cos! à 


j [( — x) cos & uv? + y°{u + 2v cos 1)? j 


Libre de abt: ; 
Dans le cas particulier de 1 incidence normale, les facteurs corres 
pondant aux deux ondes principales se réduisent à : 


16p2(V + 40) 
Lu + vo) +0 l° 


Pour y—1, nous retrouvons la formule donnée par M. Perrot (!). 


(:) Marcel PerroT. Aevue d’Optique, 23 (1944), nos 7-9. 
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C. — FoRMULES EN RÉFLEXION VITREUSE 
(la lame est un diélectrique parfait). 


[$ 32]. — Il est aisé, en partant des formules établies ci-dessus, de 
retrouver, soit la formule classique des lames diélectriques (ondes 
du type ordinaire), soit la formule des lames en ondes évanescentes. 
Ces formules sont données, avec tous détails, dans le premier 
mémoire. Comme il s’agit ici seulement de montrer la nature des 
calculs, je me bornerai au cas de l’onde principale 1. 


10 [$ 33]. Cas de la réflexion non totale. — Nous devons faire : 
0 v— Ku—sin? F6 


16u? cos? i(Ku — sin? i) 1 (1 — a}? 
7 (pcos it yKu—simi ! + at — 2a*cos2A 7 1 + af — aa cos 2A 
a est le paramètre de réflexion, A est le retard dû à la traversée de 
la lame. 


20 [$ 34]. Cas de la réflexion pseudo-totale (‘). — Nous devons faire : 


Ÿ =0 = sin? ; — Ku UT 
d’où 
LA= 16? cos’ i (sin? i— Ku) e—2Yd 
(pi cos i+sini—Ku} ; Le—4Yd_ 38—2Y4 cos 24 ° 
CHAPITRE V 


Théorie des prismes absorbants. 


A. — GÉNÉRALITÉS. ETUDES PRÉLIMINAIRES 


1° [S 35]. Nature des ondes. — Nous supposons que l'onde inci- 
dente (dans le milieu diélectrique parfait) est du type ordinaire. 
Elle donne dans le prisme une onde du type étudié au chapitre pre- 


(1) Je saisis l’occasion pour rectifier une phrase trop absolue du mémoire 
sur la réflexion vitreuse (série 12, t. 4, p. 50, ligne 19). M. de Mallemann 
s’est occupé de la question à propos de l’étude des couches minces a 
voisinage de la réflexion totale (formules pour l’onde réfléchie et Ke F 

Te , 


onnées sans démonstration. C. R. Ac. Sc.,t. 247, n° 22, 29 novembre 1943) 
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mier, avec un plan d'extinction parallèle à la face AB du prisme. 
Nous avons donc sur la face AC une onde incidente dont le plan 
d'extinction n’est pas parallèle à l’intersurface. Les formules établies 
au chapitre premier ne s'appliquent pas et le problème du prisme 
absorbant nous conduit à les généraliser; ce sera l’objet du $ 36. 
Mais dès à présent, il est aisé de voir que l’onde émergente, après 
raversée du prisme, n’est pas du type ordinaire. Prenons en effet 
lieux rayons MNPQ et M'N'P'Q'; l'amplitude est la même en NN'et 
aussi en PP”. Le rayon M'N'P'Q’ ayant traversé une épaisseur de 
prisme plus grande que le rayon MNPQ, l'amplitude en P’ est plus 
petite qu’en P. Comme nous sommes maintenant dans un diélectri- 
que parfait, l'amplitude se conserve le long du rayon ; les amplitu- 
les sont donc les mêmes en P et P’”. Nous aurons donc une onde 


Fig..6. 


mergente du type évanescent, dont les directions d’évanescence et 
le propagation sont rectangulaires. 

Ces remarques sont évidentes et ont déjà été signalées par divers 
uteurs, mais il ne semble pas qu’elles aient été précisées par une 
héorie quantitative suffisante. Le présent chapitre est un essai pour 
ombler cette lacune ; les résultats obtenus seront, en particulier, uti- 
isés au chapitre VI. 

Ici nous ne pouvons pas supposer, comme nous l'avons fait pour 
es lames, que le faisceau incident est indéfini. Il faut donc se placer 
xpérimentalement dans des conditions telles que la majeure partie 
u faisceau puisse être considérée comme indéfinie, de manière que 
>s phénomènes sur les bords du faisceau puissent être négligés. 


29 [$ 36]. Formules dans le cas où le plan d'absorption n’est pas 
arallèle à l’intersurface (plan xoy).— Ces formules sont la générali- 
ation annoncée au cours du $ 8. 

a) Système linéaire. — Au lieu d'effectuer un changement d’axes, 
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il est aussi simple et plus symétrique d'utiliser le système linéaire 
donné au $ 7, Il s'écrit ici : 


() (Jr + y) = JVKP — J9)6z 


@) —(jr + ne + (ja + M), = j VKo(p — 79)6 
(3) — (je + am), = J VKo(p — Jq)6: 

(4) (JT + 6 = — EVE 

(5) (jy + 06 + (je + a) = — juVI, 

(6)  —(ja + u)6, = — JuVIR, 


(7) (a + &)6 + (JY + né —=0 
(8) (a + me + (y + nm): — 0. 


b) Vitesse de propagation; coefficient d'absorption; direction 
de propagation. — Remplaçons dans (3) &, par son expression tirée 
de ,5); il vient : 

— (Je +), — pVEKo(p — 4) y = J VKo(p —JIXJY + Y1)Ex. 

Divisons membre à membre avec (1): 

QY +} = — (Ja + 4} — EV?Ko(p — jq) 
d'où les deux relations réelles : 
1 — (oi + 5) = pV'Kop 
2{aus + Yyo) —= EV°Kog. 


La première relation donne : 
PVC) 
Koup 


B. — DÉTERMINATION DE LA DIRECTION DU FAISCEAU TRANSMIS 


1° [$ 37]. Cas général. — a) Formules du prisme absorbant. — 
Nous utilisons pour les angles les notations classiques de la théorie 
du prisme. L’angle r se détermine à l’aide de la formule donnée au 
$ 14, que nous appellerons ici formule (1) : 
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Nous avons ensuite : 
(2) "= 
TI Ti — À. 


Pour déterminer ÿ’, nous avons les relations généralisées du S 11 


à l’aide du $ 36 : 
(4) —— JR Ga De pie 
ne Nr 


(5) %, Sin L' + ÿ1 COS L— 0. 


Dans ces formules p et w désignent les rapports des paramètres 
P2 et 2 du prisme à ceux p, et pe du milieu ambiant ; «; et y, sont 
les composantes du coefficient d’évanescence du faisceau émergent. 
Nous avons posé : 


Le coefficient l',, est déterminé par la formule donnée au $ 8c, que 
nous appellerons ici formule (3); il caractérise l'extinction normale- 
ment à la face d’entrée. 

De cette relation nous déduisons de façon évidente a et ys2 par : 


(6) A2 — lie sin À Yi2 —= To cos À. 


Pour que les équations précédentes soient utilisables, il faut 
savoir calculer l, à partir des données antérieures à la deuxième 
intersurface. 

Pour cela nous écrirons que l'extinction le long de la deuxième 
intersurface est la même du côté absorbant et du côté diélectrique. 
Cela donne : 


(7) De due 
La relation (5) signifie que, dans le faisceau transmis, les direc- 


tions d’évanescence et de propagation sont rectangulaires (nous 
l’avions annoncé au $ 35) ; l', caractérise l'extinction normalement 


à la direction du faisceau émergent. Nous avons donc: 
(8) æ—=T;, cos’ Va == 4,810; de 


La relation (7) s'écrit, en désignant par do et À, les longueurs 
d'onde dans le milieu absorbant et dans le milieu diélectrique (onde 


évanescente) : 


4 di 
(9) Dites 


d’où : 


dy I — ME] Kopaps 
(10) cr ET 
az 0j4p1 1—T, 


172 HENRI ARZELIÈS 


ce qui peut s'écrire : 


r 0. F 
COS À —— — ÿpu sin À —— = + 
VE mr VA Le 
Nous avons alors les deux relations suivantes 
(4 et 11) PA 1—[is sin” _ lusinA 
VPE Le “0e In COST 


Les équations 1, 2, 3, Let 11 constituent les équations du prisme 
absorbant ; elles permettent de déterminer les 5 inconnues r, r', 
FT, 3 et ?’. Si l’on désire la déviation D, il faut leur adjoindre : 


(12) D — : +: — A. 


Les formules sont générales si nous utilisons la convention adoptée 
d'ordinaire dans la théorie du prisme : tous les angles sont positifs 
dans le cas de la figure ci-dessus ; la déviation D est positive lors- 
qu'un promeneur tourne vers sa droite pour passer du rayon incident 
au rayon émergent (Bouasse). 

En définitive nous obtenons : 


Tableau des équations du prisme absorbant. 


sin À V pu 
sinr |? 
de LT 


2pTusV1 — sin?r = Qi — LÉ) 


PEN = 
SIDE ET I 1 Te sin A 
sin ? vu : — Tr? nan Citeosir 
Dh Aer 


en remplaçant les relations (1) et (3) par les équations dont elles 
proviennent, afin de simplifier l'écriture du tableau. Mais, pour les 
calculs effectifs, il est naturellement plus commode d'utiliser (1) 
et (3); on a ainsi une suite de relations qui donnent successivement 
toutes les quantités (1). 


(*) Il est commode, pour les calculs, de remplacer les deux premières 
relations du tableau par ($ 23) : 
sin? i 42 
ho CRE. 16 
De LC + pu Et PTT 
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C. — FoRMULES POUR LES PRISMES DE PETIT ANGLE À 
DANS LE CAS D'UNE ABSORPTION QUELCONQUE 
ET D'UNE INCIDENCE QUASI NORMALE 


19 [$ 38]. Formule générale. — Les formules (4) et (11) du $ 37 se 
réduisent à : 


L'ensemble des équations du prisme prend alors une forme faci- 
lement calculable : 

— calcul de l;; et de 7 par les formules de la note 1 ; elles devien- 
nent : 


Er 
EVA +pr=v Ternes: 
+2 


— calcul de r’ par : 


Fr A 


— calcul de et D par : 


20 [$ 39]. Cas particuliers. 


a) Faible absorption. — En négligeant le terme yfA? devant 
‘unité, nous obtenons : 
1 +1 —= voA D —(v, — 1)A 


’est la relation des milieux transparents. 

b) Forte absorption. — Pour retrouver la formule classique uti- 
isée par Kundt dans ses expériences, il faut pouvoir négliger xÿA? 
levant 1, et cela fixe les approximations. 

Les démonstrations que l’on donne généralement de la formule (*) 
résentent à mon sens les défauts suivants : elles utilisent pour les 
leux intersurfaces du prisme les formules établies en supposant 
arallèles les plans d'extinction et d’intersurface, elles ne précisent 
as la nature des approximations, elles sont basées sur le fait que x4 est 


(:) W. Vorcr. Ueber die Bestimmung des Brechungsindices absorbi- 
ender Medien. Ann. der Phys. und Chemie, 24(1885), 144 ; H. Bouasse. 
>ropagation de la lumière, Delagrave (1925). 
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grand alors que la relation est valable lorsque ya est petit ou bien 
lorsque la grandeur de x? est compensée par la petitesse de A?. Il est 
d’ailleurs normal que la relation considérée, caractéristique des 
milieux transparents, soit d'autant plus valable que x, est petit. 


CHAPITRE VI 


Méthodes pour la détermination expérimentale 
des paramètres secondaires. 


À, — GÉNÉRALITÉS 


1° [$ 40]. Position de la question. — a) Toutes les formules don- 
nées dans les chapitres précédents sont calculables si nous connais- 
sons, pour chaque milieu, les paramètres p, q et w. Nous suppose- 
rons dans ce qui suil & — 1. 

D’après la théorie (chap. Ier), pour un milieu donné, les para- 
mètres p et g (dits paramètres secondaires) dépendent de la fré- 
quence. Nous ne nous occupons ici que de la détermination de ces 
paramètres pour une fréquence donnée. Il va de soi que les autres 
variables pouvant influer sur p et q (température, ..….) doivent être 
également précisées. 

Pour déterminer les paramètres d’un milieu absorbant, nous le 
supposerons en contact avec un milieu transparent d'indice connu ; 
les paramètres à déterminer seront désignés par p: et g:; le para- 
mètre du milieu transparent, supposé connu, sera désigné par 

Ki P2 
P= TR; enfinp= ° 

b) On peut utiliser comme paramètres caractéristiques ceux que 
nous avons désignés par v et X (voir $ 19b); c’est ce que font la 
plupart des auteurs. Ces paramètres ont un sens physique plus 
immédiat que p, et g: et nous les utiliserons aussi (‘). IL convient 
toutefois de bien insister sur le fait que le sens physique attribué à 
vo et xo est relatif à l’incidence normale, et à elle seule ; il revient au 
même de dire, si on considère le milieu absorbant en soi, que vw et Yo 


n'ont de sens physique immédiat que pour une onde dont les plans 
d’onde et d’extinction coïncident. 


(*) Rappelons que : 


AUD 
P=V — x et P “ — 2V0Y0- 
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La dénomination d’indice, attribuée à v, par généralisation du cas 
des milieux transparents, ne doit pas faire illusion ; x, ne donne 
Jamais le rapport sin £ : sin r (sauf pour le cas limite i— 0). Rappe- 
lons que ce rapport est variable avec l'incidence. 

c) Insistons enfin sur le fait qu'il est nécessaire de déterminer à la 
fois deux paramètres pour caractériser un milieu absorbant, même 
st l'absorption est très fuible. 

L'exemple de la loi de la réfraction ($ 14) montre que l’on obtient 
des résultats très différents, pour p 1, suivant que l'on néglige 
l’absorption ou que l’on en tient compte. 

L'étude d’un corps doit doncenvisager simultanément la variation 
de v5 (ou p:) — phénomènes de dissersion — et de 75 (ou g2) — phé- 
nomènes d'absorption. 


20 [$ 41]. Remarques sur la notion de dispersion. — a) Tant qu’il 
s’agit de faire des mesures pour une fréquence donnée, le choix des 
paramètres (par exemple P:, {2 Ou 5, 40) importe peu, pourvu qu'ils 
soient bien définis. 

Il n’en est pas de même lorsqu'on veut étudier les phénomènes dits 
de « dispersion ». 

Dans le cas des milieux transparents, l'étude de la dispersion est 
l'étude de la variation de l'indice avec la fréquence. 

Dans le cas des milieux absorbants, la question se pose de savoir 
quel paramètre il faut utiliser. Laissant pour l'instant de côté 
l'absorption, examinons quels sont les diverses significations de 
l'indice d’un milieu transparent et comment on peut généraliser au 
cas d’un milieu absorbant. 

D'après l’étymologie même du mot dispersion, l’indice représente 
d’abord le rapport sin £ : sin r ; sa variation avec X caractérise, si l’on 
veut, la façon dont un prisme « disperse » les diverses radiations 
contenues dans un faisceau incident complexe. Cette première signi- 
fication de l’indice n’est susceptible d'aucune généralisation au cas 
des milieux absorbants, le rapport sin £: sin r variant avec £. On pour- 
rait évidemment étudier la variation avec À du rapport sin£:sinr 
pour une incidence choisie une fois pour toutes; mais ce serait 
purement arbitraire et sans intérêt physique ; en particulier les résul- 
tats obtenus permettraient difficilement le calcul d’autres grandeurs 
caractéristiques. La seule incidence particulière très simple (1—0) 
donne un rapport iadéterminé. La solution consiste à tracer la courbe 
sini:sinret à considérer la limite pour ? —0; la formule du $ 23 
montre qu’on obtient ainsi le paramètre v. 

L'indice représente aussi le rapport des vitesses de propagation 
(phases). Ici encore la généralisation à un milieu absorbant présente 
des difficultés, le rapport des vitesses étant fonction de l'incidence 
(le premier milieu étant d’ailleurs supposé transparent et l'onde 
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incidente du type ordinaire pour simplifier et se placer dans des 
conditions pratiques). Nous sommes conduits tout naturellement à 
étudier ce rapport pour l'incidence normale, comme ci-dessus. Nous 
avons encore le paramètre vo. 

Une troisième signification importante de l'indice est la racine 
carrée du pouvoir inducteur spécifique. La généralisation à un milieu 
absorbant est alors toute naturelle, et nous obtenons le paramètre p2, 
sans avoir à préciser la nature de l'onde ni son angle d'incidence 
(nous prendrons p, pour unité); c'est cette propriété qui rend le 
paramètre p, intéressant. 

Lorsqu'on suppose l'absorption nulle, p: et », se réduisent tous 
deux à l'indice. 

Dans le cas où il y a absorption, les deux paramètres ne sont pas 
équivalents et l’étude de leur variation en fonction de > peut conduire 
à des résultats divergents. 


30 [$ 42]. Remarques sur la valeur des mesures. — a) Les mesures 
effectuées en ondes lumineuses sur les métaux ont donné des résultats 
décevants, en ce sens que les paramètres déterminés sont très 
variables, pour un métal et une fréquence donnés, avec l'échantillon 
étudié. Ils varient aussi avec la nature du milieu transparent au 
contact. 

Il en résulte que, dans les conditions ordinaires des mesures, cela 
n’a aucun sens de parler, par exemple, des paramètres du cuivre en 
lumière rouge. La seule façon correcte de procéder consiste à déter- 
miner les paramètres d’un certain échantillon de cuivre et, à l’aide 
de ces paramètres, de comparer, sur le même échantillon, les valeurs 
mesurée et calculée d’une autre grandeur (par exemple l'intensité 
réfléchie sous 600) (1). 

b) Ces variations de paramètres sont très probablement dues à la 
couche superficielle (variable avec la nature du milieu transparent 
au contact, avec le polissage du métal, ...), dont l'épaisseur n’est pas 
négligeable vis-à-vis de À. 

Il est donc très vraisemblable que les paramètres présenteront 
une uniformité d'autant meilleure que la longueur d'onde sera plus 
grande. 


Les mesures dans l’infra-rouge et en ondes centimétriques doivent 
fournir des résultats concordants. 


2 


Naturellement l’étude en ondes lumineuses conserve son intérêt 
propre. Mais, au lieu d’utiliser des surfaces métalliques (par 
exemple) au contact avec l'air, il serait intéressant de les étudier 
dans le vide. Il semble que l’on pourrait employer une technique 


(*) Voir l'analyse de Bouasse. Op. cit., chap. VIU. 
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déjà mise au point par Millikan, pour l'étude de l’effet photoélec- 
trique des métaux. 


4° [S 43]. Nature de l'exposé qui suit. — a) Le présent chapitre ne 
doit pas être considéré comme une étude complète des méthodes de 
mesure mais plutôt comme une suite de notes critiques sur les 
méthodes les plus importantes. De là résulte un exposé en apparence 
peu harmonieux, et en tout cas non proportionné à l'importance 
relative des diverses méthodes. 

Je ne m'occupe, en général, que du principe des méthodes. Leur 
application à diverses gammes de fréquence, lorsqu'elle est possible, 
conduit à des techniques expérimentales souvent bien différentes ; 
seuls les expérimentateurs spécialisés pourront indiquer si les 
méthodes proposées sont intéressantes. 

b) J'étudie seulement les méthodes de rayonnement, c’est-à-dire 
celles où intervient un faisceau hertzien au sens large (des rayons X 
aux ondes centimétriques). Toutefois, afin de bien situer le problème, 
je signale brièvement l'existence des méthodes électriques. 


B. — MÉTHODES UTILISANT UNE INTERSURFACE 


1° [$ 44]. Utilisation du faisceau réfléchi. — a) /ntensité réfléchie 
sous l’incidence normale. — Dans ce cas, les deux ondes principales 
sont indiscernables et nous avons, en désignant par R le rapport des 
intensités ou pouvoir réflecteur (voir $ 1g9c) : 


(1 — vw) + PS Li 
(1 + vo) + y 
Cette relation est à utiliser par exemple avec la méthode du $ 45a 


ci-dessous qui donne directement le 7, de l'incidence normale. Une 
fois yo connu, la relation précédente donne : 


Vo =): 5) Jen, 


Pour obtenir ensuite les paramètres secondaires p: et g2:, nous uti- 
lisons les deux relations ($ 19b) : 


2 
= pl: +4: +#] 
P2 


2 
q 
ep: +: FE 


n . n Le p: 
en posant comme d'ordinaire p — Fc 
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Le paramètre p, étant connu (premier milieu), les deux équations 
donnent pP2 et go. 

Il est à remarquer, pour l’application pratique de la méthode, que 
les courbes d'intensité relatives aux deux ondes principales sont 
toutes deux normales à l’axe des intensités, mais partent l’une vers 
le haut, l’autre vers le bas ; il semble donc que l’on obtiendrait, en 
traçant ces deux courbes au voisinage de l'incidence normale, une 
précision meilleure qu’avec la courbe de la lumière naturelle. 

Quoi qu'il en soit, la précision de la mesure dépend de la grandeur 
de R. 

Cette méthode a été employée pour la première fois semble-t-il par 
Bubens et Ladenburg (‘) pour des mesures sur de l’eau savonneuse ; 
par suite de la petite valeur de R (de l’ordre de 0,02), la précision 
des mesures était faible. Ces auteurs se limitaient au calcul des 
paramètres v, et x, (correspondant à l'incidence normale). 

J'ai signalé, d’après Rubens, que la méthode devait être combinée 
avec celle du $ 45a. 

Mais il est aussi possible — et peut-être préférable — de la com- 
biner avec la méthode du $ 44c. 

b) Utilisation du point d'inflexion éventuel ; extension de la 
méthode de la réflexion totale. — La méthode de la réflexion totale, 
pour la mesure de l'indice d'un milieu transparent, est classique. 
Pratiquement, les mesures se font de deux manières. On peut utiliser 
le réfractomètre à demi-boule d’Abbe ; on observe le faisceau réflé- 
chi. On peut aussi utiliser un autre dispositif décrit, en particulier, 
par Seegert (?) et observer soit le faisceau réfléchi, soit le faisceau 
transmis. Comme il s’agit de milieux transparents, les deux métho- 
des sont identiques, à la condition toutefois que l’épaisseur de la 
lame soit grande par rapport à la longueur d'onde; dans le cas 
contraire, en effet, il y aurait transmission, à travers la lame, d’une 
partie appréciable de l'énergie (ondes évanescentes dans la lame ; 
voir Mémoire sur la réflexion vitreuse) et la mesure serait complète- 
ment faussée. Cette remarque est surtout intéressante pour les mesu- 
res faites avec de grands À (infra-rouge lointain, ondes millimétri- 
ques). Quoi qu'il en soit, nous supposerons pour l'instant cette 
condition remplie; c’est d’ailleurs ce qu’admettent implicitement les 
auteurs que nous citerons dans le présent paragraphe. 

Supposons que le milieu étudié soit absorbant ; il n'y a plus de 
réflexion totale dans le passage milieu transparent-milieu absorbant 
et la méthode ne semble plus avoir de sens. Toutefois, pour une 
absorption très faible, l’observation au réfractomètre d’Abbe, en 
ondes lumineuses, montre que l’on peut encore effectuer des mesures ; 


(1) Verhand. der d. phys. Ges., 41 (1909), 16-28. 
(2) Seecerr. l'hèse Berlin (1908). 
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la ligne frontière que l’on vise n’est pas nette et la plage d'incertitude 
augmente avec l'absorption jusqu’à rendre toute mesure impossible. 

Le phénomène a été particulièrement étudié par Littmann (1). De 
son mémoire, je signale la remarque suivante, qui me paraît fonda- 
mentale pour juger de la valeur de la méthode : effectuer les mesures 
sur le faisceau réfléchi et sur le faisceau transmis, puis comparer les 
résultats. Le même mémoire contient des formules pour la réflexion 
par les milieux absorbants, obtenues, à partir des formules de 
Fresnel, à l’aide des coefficients complexes. 

Je signale aussi que ce phénomène a fait l’objet d'un problème 
d’agrégation (?). 

Examinons en détail la courbe des intensités réfléchies. Si l'absorp- 
tion est très faible, cette courbe se confond pratiquement, sur la 
majeure partie de son parcours, avec la courbe qui suppose les 
deux milieux transparents tracée pour la même valeur de p. Au voi- 
sinage de la réflexion totale pour le cas des milieux transparents 

2 


sin {— p), la quantité est lus négligeable devant (p—sin?:)? 
VP), la q P* P ghig P 


et les deux courbes divergent. La courbe relative au milieu absorbant 
présente un point d’inflexion ; il est évident, par continuité, que pour 
des absorptions très faibles ce point d’inflexion se place sur la ligne 
de réflexion totale relative à deux milieux transparents. 

Lorsqu'on augmente le coefficient relatif à l'absorption, les deux 
courbes divergent beaucoup. La courbe relative au milieu absorbant 
présente encore, pour des absorptious relativement considérables, 
un point d'inflexion. Certains auteurs, généralisant le cas évident des 
absorptions très faibles, ont posé que le point d’inflexion donne 
toujours l’angle de réflexion totale relatif à une absorption nulle et 
par suite permet de déterminer « l'indice » du milieu absorbant. 
Nous discuterons plus loin cette affirmation. Examinons d’abord sa 
signification précise et le sens du paramètre fourni par cette méthode. 

Nous savons ($ 7) que les deux paramètres p, et g2 (ou vo et %0) 
varient simultanément avec la fréquence. Cela n'aurait donc aucun 
sens de dire que « l'indice » mesuré par le point d’inflexion est celui 
qu'a le milieu quand il est transparent. | 

Deux hypothèses sont possibles sur la signification de ce point d’in- 
flexion. 

La première, qui paraît la plus vraisemblable, consiste à dire que, 
si la méthode a un sens, elle détermine le paramètre p. De façon plus 
précise, nous avons deux milieux définis (pour une fréquence donnée 


(*) Lirrmanx. Die Reflexion an absorbierenden Medien. Ann. der Phys., 
38 (1940). | 
(2) Bruuar. Recueil de problèmes, Masson (1936), 305. 
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et pour les phénomènes qui nous intéressent) par les paramè- 
tres p — EN et ge. Si go était nul, p, conservant sa valeur, nous aurions 


une incidence limite définie par sin i; — ÿp. La méthode que nous 
discutons revient à poser que le point d’inflexion correspond à #3, 
c'est-à-dire donne p. 

La deuxième hypothèse, c’est que l’on mesure le paramètre w. 

Ces deux points de vue sont équivalents pour de très faibles absorp- 


25 28 3 : 32 eg 


Fig. 8. 


tions, lorsque xj est négligeable devant w. Pour de fortes absorptions 
ils peuvent, a priori, conduire à des résultats très différents. 
La méthode a déjà été employée par divers expérimentateurs (1) 
mais il ne semble pas que jusqu’à présent on se soit soucié d'examiner 
sa valeur théorique (?). 
Le calcul direct du (ou des) point d’inflexion donnerait la clef du 


(*) Seecerr. J'hèse Berlin (1908) ; J. Geisse. Diplôme d'Etudes supérieures- 
Paris (1943), ..… 

(?) Je dois excepter W. Voigt qui, dans le mémoire déjà cité a 

() À ! u $ 39, 
dénie toute valeur à la méthode. Nous allons voir que dus Pop) ve 


trop absolue. Cet auteur suppose que la méthode, si elle était exacte, mesu- 
reralt ve. 
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problème ; malheureusement les calculs ne conduisent pas à des résul- 
tats simples, au moins d’après les premières tentatives faites. 

Le seul procédé consiste donc à calculer des courbes à partir de 
paramètres donnés. Suivant les indications de M. Cabannes, j'ai 
effectué ce calcul pour un certain corps, en examinant comment les 
courbes de réflexion se déforment pendant la traversée d'une bande 
d'absorption. J'ai utilisé les mesures, déjà signalées, de Rubens, effec- 
tuées sur l’eau au voisinage de À — 3u; ces mesures sont déjà 


30° 40° 50° 60° 10° 80° 30° 


Fig. 9. — Onde principale 1. Les vs et y, marqués sont ceux par rapport 
à l’air; pour le calcul des courbes, le corps étudié a été supposé en 
* contact avec un milieu transparent d'indice 1,709. 


anciennes, mais elles présentent le grand avantage de donner simulta- 
nément les deux paramètres v, et 7, (courbes de la figure 8). 
L'examen des courbes obtenues conduit aux constatations suivantes. 
Le point d’inflexion n'existe pas toujours ; il disparaît pour les plus 
fortes absorptions de la bande. Cela suffit à prouver qu il n'y a pas 
de relation entre l’existence d’un point d’inflexion et le fait que, sans 
absorption, il y aurait réflexion totale (p << 1). L'exixtence du point 
d’inflexion est liée aussi à la valeur de x, (ou de g2). 
Ann. de Phys., 12e série, t. 2 (Mars-Avril 1947). 13 
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Lorsqu'on fait varier la fréquence, la courbe de réflexion se déforme 
de façon continue; le passage des courbes à inflexion aux courbes 
sans inflexion ne peut se faire que par un déplacément du point 
d’inflexion vers la droite ; l'affirmation qui sert de base à la méthode 
ne peut donc être théoriquement exacte. La courbe relative à À —3 y. 
illustre cette proposition. 

Toutefois la méthode conserve une certaine valeur pratique; en 
effet, pour les faibles absorptions, le point d’inflexion se place bien à 
l'incidence « limite ». Cela est assez frappant car, même pour de 
faibles absorptions, la courbe de réflexion est très différente de celle 
qu’on obtiendrait avec g: nul; par exemple la courbe correspondant à 
À — 2,6 y donne un coefficient de réflexion égal à 0,63 pour l'inci- 
dence « limite ». Néanmoins le point d’inflexion détermine cette inci- 
dence limite à une bonne approximation. La méthode est donc appli- 
cable pour le début des bandes d'absorption. Toutefois, cette méthode 
semble peu intéressante. En effet, elle ne donne qu'un paramètre, et 
la valeur des mesures ne peut être justifiée qu’à l’aide d’une méthode 
supplémentaire donnant 4 (‘). De plus, elle cesse d’être applicable 
dans les cas où précisément elle serait le plus utile, pour les fortes 
absorptions. 

Ce qui précède se rapporte au cas où l’on observe le faisceau réflé- 
chi ; les difficultés théoriques sont encore plus grandes si on utilise le 
faisceau transmis par une lame absorbante. 

c) Méthode proposée pour étendre aux milieux absorbants la 
méthode de la réflexion totale. — Nous avons vu aux $ 21-22 que, 
pour 2 voisin de z., et dans le cas de l’onde principale 1, l'intensité 
réfléchie dépend seulement de y,4, (nous supposons y —1). Désignant 
par I l'intensité réfléchie (au lieu de a?), nous obtenons : 


N = ox = [= V1 =) | 


La méthode consiste donc à se placer dans la région de la courbe où 
la relation ci-dessus est valable; cette région est toujours approxima- 
tivement connue ; on vérifiera que, dans la région utilisée, la quan- 
üté N ne varie pas lorsque : varie. 

Cette méthode nécessite 0  p 1; la deuxième condition est 
toujours réalisable par le choix du premier milieu. La zone de courbe 
utilisée peut ou non contenir un point d’inflexion. | 

En combinant cette méthode avec celle du $ ha, on voit que, 


à partir de la courbe des intensités seule, nous pouvons déterminer 
les deux paramètres v, et Xot 


() L'approximation n'est d'ailleurs pas définie, puisque le principe de la 
méthode est inexact. Les calculs d’erreurs que l’on trouve dans les 
mémoires présentent donc peu d’intérêt. 
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On peut, au lieu d’utiliser comme complément la méthode du $ 44a, 
porter la valeur de v;4, dans l'expression du coefficient d'intensité a’? 
(pour z voisin de .). Les mesures effectuées successivement pour les 
deux ondes principales donnent v,4, et vi — xà, d’où vw et X. 

En définitive il semble qu’une utilisation rationnelle des courbes 
de réflexion consiste à effectuer les trois mesures (incidence normale, 
incidence limite pour les deux ondes); l’une des mesures sert de 
vérification. 

d) Extension de la méthode de l'angle d'extinction. — Cette 
méthode est bien connue en réflexion métallique (1); sa généralisa- 
üon à des milieux absorbants quelconques ne présente aucune 
difficulté. 

Rappelons que, par définition, l'incidence principale I est l’inci- 
dence pour laquelle la différence de phase entre les deux compo- 
santes principales réfléchies est égale à goc. | 

Pour cette incidence, nous avons : 


v=—sin Î. tg 1 cos 2 
x = sin I. tg I sin.2® 


est l’azimut de restitution de la vibration rectiligne lorsqu'on a 
eompensé le retard entre les deux vibrations principales. 
De là nous tirons, pour les paramètres v et y, : 


v— 40 = tg? I(1 — 2 sin? I sin? 2d) 
+ yo —tg? 14/1 —sin? ol sin? 29. 


Les formules sont les mêmes que pour le cas particulier de la 
réflexion métallique, ce qui me dispense d’insister. Elles peuvent 
être simplifiées dans les cas où x est soit très grand, soit très petit. 


2° [$ 45]. Utilisation du faisceau réfracté. — a) Mesure de l'extinc- 
lion sous l'incidence normale. — Je résume rapidement le principe 
de la méthode expérimentale (*). 

Prenons une lame absorbante d'épaisseur £ ; si le milieu absorbant 
est solide et relativement peu absorbant nous pouvons donner à la 
lame une épaisseur suffisante pour la rendre aisément maniable. Dans 
le cas d’un milieu absorbant liquide ou d’un milieu très absorbant 
(métal), il est nécessaire d'utiliser un support (fond d’une cuve pour 
le liquide, lames métalliques très minces obtenues par projection 
cathodique sur une lame de verre). Nous raisonnerons dans ce der- 
nier cas, plus général, et supposerons que les réflexions multiples 


(:) Bouasse. Op. cit. ; Bruuat. Cours d’optique, Masson (1942), 364. 
(2) Voir par exemple : Brunar. Optique, 3e édition, Masson (1942), 353; 
Bouasse. Propagation de la lumière, Delagrave (1925), 459. 
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peuvent être négligées. Nous avons successivement : J, intensité 
incidente, 1, — kil, intensité qui entre dans le milieu absorbant, 


l—],.e—°%7 intensité qui arrive sur la deuxième face de la lame 
absorbante, I — k;l' intensité définitivement transmise après traversée 
de la lame de verre (en négligeant aussi les réflexions multiples dans 
cette lame). D'où : 


logI—log I, + log ki + log k: — 2Y1£ log e. 


Ea effectuant la mesure pour diverses épaisseurs £, il est possible, 
d’abord de vérifier si les hypothèses sont satisfaites (relation linéaire 
entre log I et £), ensuite de déterminer Yi, Soit aussi Yo. 

b) Loi de la réfraction. — Supposons qu’il soit possible de tracer 


_ = — f(r). Elle comporte 
trois points remarquables auxquels correspondent des relations 
simples pour la détermination des paramètres p: et q2. 


L'angle de réfraction limite (correspondant à : — go°) fournit la 


relation : 
1 pi (pu) 
nr NET DEAVLEURTS 


L’incidence de non-déviation, lorsqu'elle existe, fournit l'équation : 


= B 
COS, — Tant 
2 


Rappelons que B=pt De la connaissance de B et p, nous 
tirons aisément p: et 42. Il est toujours possible de se placer dans le 
cas où #, existe, en choisissant convenablement le milieu transparent 
en contact avec le milieu absorbant. 

Le troisième point remarquable est le point limite de la courbe 
sin i . = ,. . , . 
nr —/\4) correspondant à l'incidence normale. D'après la relation 


(voir $ 23) : 


la courbe de réfraction f{1, r) —o ou bien 


| DÉMAERNSTT 
ce point donne le paramètre w. 

c) Mesure de la longueur d'onde pour l'incidence normale. — 
Cette méthode peut être intéressante dans le cas des ondes centi- 
métriques. 

La mesure effective de la longueur d'onde 14: (dans le milieu absor- 
bant) pour l’incidence normale donne la relation : 


2 
LT —7%0 
de = Xair V Ps . 


Cette méthode doit être combinée avec une autre, pour donner les 
deux paramètres. 
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C. — Méraopes UTILISANT UN PRISME 


19 [S 46]. — Méthode de Kundt (1). — a) Corps fortement absor- 
bants (métaux). — Kundt a effectué des mesures d'indices sur divers 
métaux en utilisant la relation D — (v, — 1).A. 

Nous avons vu, au $ 39, que cette formule n’est correcte que si y2A? 
est négligeable devant l'unité. Les mesures de Kundt présentent l’in- 
convénient de ne donner que le paramètre »,; il n’est donc pas possi- 
ble de vérifier l’approximation faite en utilisant les chiffres mêmes de 
Kundt. Si l’on désire effectuer cette vérification, il faut utiliser des 
chiffres donnés par d’autres expérimentateurs. | 

b) Corps faiblement absorbants. — L'utilisation de la relation 
D — (v — 1)A ne présente, par contre, aucune difficulté d’interpré- 
tation dans le cas où l'absorption est faible. Il suffit de se reporter 
au $ 39. 


20 [$ 47]. — Méthode proposée pour la détermination simultanée 
des deux paramètres. — a) Principe de la méthode. — Nous avons 
vu, au $ 37, la relation qui donne F, en fonction de T,,, ?’ et r' (rela- 
tion 11). Supposons normale l'incidence sur la face d'entrée. Nous 
avons alors : 


TEA io ps 
La relation (11) se réduit à : 
(1) l''=Ktgès 


et la relation (4) s'écrit, en remplaçant l,: par Xo: v: 


ï PP CEE RARE RE 
(2) T= 2 RU sin i’ D Lis À 
VP vo — X0 18"? Vv0 — 70 te? à 


Supposons (voir plus bas) que, par variation de A, nous puissions 
effectuer deux mesures. Nous aurons ainsi deux relations (2), dans 
lesquelles les quantités A; et A», 1, et, sont mesurables ; ces deux 
relations permettront donc de déterminer les deux paramètres v, et 0. 

b) La formule fondamentale de la méthode est donc : 


(:) Le principe est dû à Voigt(voir $ 39). Les premières mesures sont de 
Kundt, d’où le nom donné à la méthode (A. Kunpr. Ueber die Brechungs- 
exponenten der Metalle. Wied Ann., 34 (1888), 469-489. 
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Désignons par à, et #,, A, et A: les angles relatifs aux deux mesures, 


et posons pour simplifier : 


LA . . 
F u sin? {4 sin? ti 

{ 2 Rai / t 2 PU b © — ———— — d 
St 8 !2 sin? A: sin? 4, 


Nous obtenons aisément, pour v? et y?, les relations : 


NT rs 
CO er L 


bc — ad 
b—a 


Ste 


Notons que, pour ?’ et A petits, la formule ci-dessus se réduit bien 
à celle donnée au $ 39a. 

c) Remarques sur la réalisation pratique.— La méthode est géné- 
rale et semble pouvoir s'appliquer dans tous les cas; 
elle présente l'avantage de déterminer les deux paramè- 
tres. 

Si le milieu absorbant est un fluide, on le place dans 
une cuve prismatique dont on fait varier l'angle dièdre. 

Si le milieu absorbant est solide, il suffit, en principe, 
de prévoir deux (ou plusieurs) prismes, l’une des mesures 
se faisant avec les deux prismes accolés comme l'indique la figure 10. 

Les difficultés expérimentales ne proviendront, vraisemblablement, 
que de la grandeur de l’absorption ; cela peut obliger à opérer sur des 
prismes de très petit angle, d’où de très faibles valeurs de z’; les 
mesures deviennent alors délicates. 

Mais il convient de remarquer que ces difficultés ont été rencon- 
trées par Kundt, et cet auteur a néanmoins pu faire des mesures dans 
le cas le plus défavorable (métaux). 

Il est possible, avec un seul prisme, de déterminer le paramètre w», 
à l’aide de la méthode du $ 39. L'utilisation de cette relation, pour les 
deux prismes de la méthode générale, permet une vérification. 


Fig. 10. 


D. — AUTRES MÉTHODES 


[$ 48]. — Signalons rapidement diverses méthodes utilisées pour 
les milieux transparents et dont la généralisation au cas des milieux 
absorbants ne présente pas de difficultés théoriques : 

— méthode interférométrique (utilisation d’une lame plans-paral- 
lèles et raisonnements sur la vitesse de phase) ; 

— méthodes utilisant la vitesse de groupe ; 

— méthode du microscope (dite du duc de Chaulnes). 

L'existence de l’absorption rend ces méthodes d’un intérêt prati- 
que douteux. 

Enfin il convient de signaler l'existence des méthodes électriques 
qui permettent de mesurer le pouvoir inducteur spécifique K sh 
pour les milieux absorbants, le paramètre p, par des mesures de 
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capacité. Ces méthodes sont utilisables pour les ondes relativement 
longues, par exemple à partir du mètre, précisément dans les cas où 
les méthodes de rayonnement conduiraient à des dimensions prohibi- 
tives pour l’appareillage. 

Leur examen n'entre pas dans le plan du présent mémoire. 


F. — Conczusron 


[S 49]. — De par la nature du problème, seules paraissent vrai: 
ment intéressantes les méthodes qui permettent la détermination 
simultanée des deux paramètres. Parmi celles proposées dans le 
présent chapitre, il semble que les méthodes les plus recomman- 
dables sont les trois suivantes : 

— méthode utilisant la courbe de l'intensité réfléchie ; deux 
groupes de mesures à effectuer, l’un pour l’incidence normale ($ 44a), 
l’autre pour l’incidence « limite » ($ 44c) ; 

—. méthode utilisant la polarisation du faisceau réfléchi par une 
intersurface ($ 44d) ; | 
= — méthode du prisme ($ 47). 


APPENDICE 


Pouvoir inducteur spécifique complexe. 
Examen des méthodes classiques. 


À. — DÉFINITIONS 


19 [$ 50]. Introduction. — On sait que la théorie classique de la 
réflexion métallique consiste à utiliser les formules de Fresnel (pour 
la réflexion vitreuse) en introduisant un indice imaginaire. 

Le but du présent appendice est de montrer que cette méthode : 

— donne des résultats incorrects si elle est appliquée au calcul 
des paramètres de l’onde réfractée. 

— donne également des résultats incorrects pour l'onde réfléchie, 
dans le cas général de deux milieux absorbants au contact ; 

— donne des formules correctes pour l’onde réfléchie, dans le cas 
particulier où le premier milieu est diélectrique. 

Dans ce qui suit, je généraliserai les calculs classiques (réflexion 
métallique et u — 1) au cas de milieux absorbants quelconques (). 


(:) Cela me permettra de donner de la théorie classique un exposé 
original. 
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C'est à dessein que j'ai renvoyé en appendice la définition de 
l'indice de réfraction imaginaire, afin de bien montrer que lathéorie 
générale de la réflexion n'a aucun besoin de ce paramètre. 


> [8 54]. Coefficient inducteur spécifique complexe. — La compa- 
raison du système linéaire donné au $ 7 avec le système analogue 
pour un milieu diélectrique (voir Mémoire sur la réflexion vitreuse) 
conduit au résultat bien connu : du point de vue formel, le milieu 
absorbant est assimilable à un milieu diélectrique parfait de pouvoir 


inducteur spécifique complexe : 


Ko(p — 79). 


Dans le cas particulier d’un conducteur parfait, ce coefficient 
complexe prend la forme : 

. 4Tc 

La proposition est valable seulement pour des ondes sinusoïdales 
de pulsation w ; le coefficient ainsi introduit dépend de l'onde, 
contrairement à ce qui a lieu pour le coefficient réel K. 

L'introduction de ce coefficient complexe est historiquement impor- 
tante ; elle sert de base à la théorie de la réflexion métallique 
déduite des formules de Fresnel pour la réflexion vitreuse. Il semble 
bien toutefois, que, comme en réflexion vitreuse totale, ici aussi une 
critique insuffisante de la signification des paramètres complexes ait 
conduit certains auteurs à des formules erronées. 

Une première remarque est que, pour l'instant, l’utilisation du 
paramètre complexe n'a de sens que si l’on part des expressions 
complexes relatives aux ondes des diélectriques parfaits pour en 
déduire les expressions correspondantes dans les milieux absorbants. 
Il n’est donc pas possible de prendre les formules connues pour les 
diélectriques (par exemple la formule donnant la vitesse de phase) 
et d’y remplacer K par Ks(p — jq) ; a priori cela n’a pas de sens. 
La méthode actuelle implique donc que l’on ait, au préalable, étudié 
les diélectriques en écriture complexe. 

Une deuxième remarque est relative au choix du type d’onde dans 
le diélectrique parfait ; les résultats ne seront évidemment pas les 
mêmes pour une onde ordinaire ou une onde évanescente. Certes il 
paraît logique d'utiliser l'onde évanescente, qui est la plus générale ; 
mais rien ne prouve qu'en partant de l’onde la plus générale pour 
un diélectrique parfait nous obtenions l'onde la plus générale pour 
un milieu absorbant. De toutes façons, il faut avoir fait la théorie 
de londe évanescente ; or la comparaison entre cette théorie 
(Mémoire sur la réflexion vitreuse) et la théorie directe pour les 
milieux absorbants montre que les deux théories sont sensiblement 
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équivalentes comme exposé. Comme, une fois obtenues les formules 
de l'onde évanescente, il faut encore en déduire les formules pour 
les milieux absorbants, la méthode classique, en dépit de sa simpli- 
cité apparente, se montre plus longue que la méthode directe. 

Enfin une troisième remarque est que la proposition se rapporte 
au cas d'un seul milieu ; elle ne justifie nullement la méthode des 
indices complexes. 

En réalité, le seul avantage de la notion de pouvoir inducteur 
complexe, c'est de permettre un énoncé imagé da fait suivant : 
seront équivalentes toutes les hypothèses qui aboutissent au système 
linéaire du $ 7. Nous pourrions donc poser comme postulat du pré- 
sent mémoire : utilisation du système linéaire du $ 6 du Mémoire 
sur la réflexion vitreuse avec un pouvoir inducteur complexe. Mais 
ce nouveau système linéaire, il faut en étudier les conséquences. 

On peut être tenté d’aller plus vite, de vouloir déduire immédiate- 
ment les propriétés et équations pour les milieux absorbants des pro- 
-priétés etéquations correspondantes pour les milieux transparents. 
Mais il ne s’agit pas ici d’un simple changement de lettres ; nous 
avons une substitution symbolique qu’il convient de manier avec 
précaution. 


3° [$ 52]. Indice de réfraction complexe. — Nous appelons ainsi, 
conformément à l'usage, le nombre complexe obtenu en remplaçant 


dans l'expression WKiy, de l'indice de chaque diélectrique (supposé 
parfait), K; par le coefficient complexe K;(p; — 7q1). Désignant cet 
indice complexe par 90, il vient : 


Posons : 
MC? — (vo — JX0)° = Y — 5 — 27040 


vo et 40 étant des nombres réels. Il vient : 


De 2.80 P1P2 + qi RER Pn P142 — P21 
He out Pi + 9 0X0 — BP + É. 


Dans le cas où le premier milieu est diélectrique parfait, nous 


avons : 
2 LEP EE q 
É— = pu MU ET PET 
Je rappelle (voir $ 8c) que p peut devenir négatif, et que par suite 


les valeurs relatives de y, et y, sont quelconques, contrairement à ce 
qui se passe dans les formules classiques de la réflexion métallique. 
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B. — Cas D’UNE INTERSURFACE 


10 [$ 53]. — Calcul de l’onde réfléchie lorsque le premier milieu est 
un diélectrique parfait. — a) Adaptation des formules de Cauchy à 
la théorie électromagnétique. — L'idée de la théorie classique, due 
à Cauchy, est d'utiliser les formules de Fresnel en introduisant un 
indice complexe. Nous allons appliquer cette méthode que rien, 
a priori, ne justifie, aux formules de Fresnel généralisées (y. quel- 
conque) et comparerons ensuite les résultats avec ceux obtenus par 
la méthode directe. ; 

Raisonnons par exemple sur l’onde principale 1, c'est-à-dire par- 
tons de l’expression : 

u cos à — ÿKu — sin’i 
7 poos i+ VKu—sini 


(voir Mémoire sur la réflexion vitreuse). 
Nous remplaçons K — K2/K, par le coefficient complexe : 


. Q2 
= Ne 
cer 
L'imaginaire @, ainsi obtenue, aura son numérateur et son déno- 
minateur de la forme : 


Va TJB+y—=X+JjY 


les lettres «, 8, y ayant des significations provisoires. 
Posons : 


Va+jÈ=x + Jy 


d'où 
PAS ARE pe 
avec : 
a — pu —sin?i B—=— up + 


a? + B?—(pu— sin?) + 4B 
en utilisant la notation B du $ 13. 
Il vient alors, d’après le $ 190 : 
IL — a + Va? + Bi—2v 


2ÿ? — — à + Ve? + PB? +2y? 
et donc: 


RÉFLEXION SÉLECTIVE ET RÉFLEXION MÉTALLIQUE IQI 
Le dénominateur de a s’écrit donc : 
X HJY=y+x+yjy= vu cos i + V— J} 


et une expression analogue pour le numérateur. 
Nous avons donc, pour l’onde principale 1 : 


HCOSI — VE jy 


EE U COST V — 77 


Le choix des signes devant y et y s'effectue en considérant le cas 
particulier des formules de Fresnel, pour # — 1. 
Un calcul analogue donnerait, pour l’onde 2 : 


pli D) cosi—v + jz 

(24 ee ie mere ES 

2 — : 

JE — i#) cos iv — jy 
P? 


b) Comparaison avec la théorie directe. — Il suffit de se reporter 
aux $ 19-20 pour voir que les deux théories conduisent au même 
résultat, pour le cas particulier envisagé. Pour le cas particulier envi- 
sagé, le procédé de calcul est donc justifié a posteriori. 


29 [$ 54]. Calcul de l’onde réfléchie dans le cas général de deux 
milieux absorbants. — La généralisation de la méthode de Cauchy 
au cas où le premier milieu est lui aussi absorbant conduit à rem- 
placer le paramètre réel K par le coefficient complexe : 


pe — Jgs 
Pa—jn" 


Effectuons les calculs pour l’onde 1, en utilisant les notations du 
$ 53a. Nous obtenons ici : 


a (Papi +qiqi)— sini B— RTE (pai — pags) 
La suite des calculs fournit des expressions différentes de celles 
du $ 26. 


3° [$ 55]. Calcul de l’onde réfractée lorsque le premier milieu est un 
diélectrique parfait. — a) Calcul pour les vecteurs magnétiques. — 
Pour l'onde 1, nous partons de l'expression démontrée dans le 
Mémoire sur la réflexion vitreuse : 


2 VKy cos à 


bu = — . 
u cos i + YKu —sin?c 
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Le dénominateur nous donnera le même résultat qu’au $ 53. Le 
numérateur peut s’écrire, après remplacement de K par : 


12 


2 Va + JE cos i—a(x + jy) cos 1 


sous la forme : 


avec : 
Q2 
a — py. P—=—pPh, 
= 
aa = pra 1 - ms) = + x. 
p? 
D'où : 
Li FE 
et enfin : 


Vo — Jo 


Don — 2 PE icsiteieée 


L'expression du numérateur est d’ailleurs évidente puisque VKy 
est l'indice. 
Pour l’onde 2, nous obtiendrions de façon analogue : 


| &) 

2 COS ipl1—J — 

4 ge mini I obus pe ol 
2m gs 

(5 Æ) cos i+v— 57 

E ps £ 


en partant de l'expression de b’ donnée dans le Mémoire sur la 
réflexion vitreuse. 


b) Vecteurs électriques. — Nous obtenons : 
se au cos 1 
Pan ue cos i + v — jy 
, 2 COS E(Vo — JY0) 
Dh = 7 — ts — , 


. qe NT 
p(: J 2) cos & + y pt 
c) Comparaison avec la théorie directe. — Les résultats des deux 
théories sont différents pour Dow et Dogs sauf dans le cas particulier 
de l'incidence normale, comme il était d’ailleurs à prévoir d’après ce 
que nous avons vu dans le cas particulier de la réflexion totale vitreuse. 


Ils sont identiques pour Po et D... Pour effectuer la comparaison, 
il suffit de se reporter au $ 24. 
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C. — THÉORIE DES LAMES 


19 [S 56]. Théorie dite de Cauchy (‘). — a) Bref exposé de la 
théorie. — La théorie de la réflexion vitreuse de Fresnel donne, 


pour le rapport des amplitudes des vibrations principales réfractées 
(2 sur 1): | 


, 


b, 1 


Bi cos(i—2) 


en supposant pour simplifier u— 1. 


Pour une lame, ef sans tenir compte des réflexions multiples, 
nous avons : 


b, I 


bn” cos? ({—r) 


La méthode de Cauchy consiste, comme nous l'avons vu plus haut, 
à utiliser les formules de Fresnel en remplaçant l’angle de réfrac- 
tion r par un angle imaginaire défini par : 


( — ] 0) sin o —sin i 
d’où : 
(Vo — Jo) COS p—v— 7}. 
Nous avons : 
y cos i+- sin? i— Jy COS i 


cos (£ — po) — cos £ cos o + sin £ sin o — 
Ÿ i p Vo — JY0 


Le module de b’ : b est l'inverse du carré du module de cos (4 — 0), 

d’où : 
Fa je "+ 70 
b Er i+ sin? i) + y? cos 1° 

b) Critique de la théorie. — Ce qui précède suffit pour montrer 
la nature de cette théorie. Elle appartient au groupe des théories 
« divinatoires », inspirées par la méthode de Fresnel. C'est un pro- 
cédé de calcul, non une théorie physique. De plus, on a supposé que 
les réflexions multiples avaient un effet négligeable. 


20 [$ 57]. Théorie plus générale. — Il est facile d'imaginer une 
théorie générale tenant compte des réflexions multiples et utilisant 
la méthode de Cauchy. Pour cela, il suffit d'utiliser la formule clas- 
sique des lames en réflexion vitreuse non totale. Je n’insiste pas 
puisque, pour le cas particulier étudié dans le Mémoire sur la 


(t) Von P. Drupe. Durchgang des Lichtes und Reflexion an einer plan- 
parallelen Metallplate. Handbuch der Physik, 6 (1904) ; Bouasse. Op. cit. 
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réflexion vitreuse, ce genre de théorie et la théorie directe que je 
propose conduisent à des résultats différents. Cela est vrai a fortiori 
pour le cas général. 

Il semble bien d’ailleurs que l'application brutale de la méthode de 
Cauchy soit abandonnée en ce qui concerne le calcul des lames. 

Les auteurs qui se sont occupés récemment de la question (!) utili- 
sent une méthode mixte : emploi de l’indice complexe pour une inter- 
surface, raisonnement direct pour appliquer les résultats obtenus à 
deux intersurfaces. Faut-il voir là une obscure défiance à l’égard des 
procédés classiques ? 


(:) Je citerai, par exemple, Cau, Rouard, Perrot, Cabrera, Fosterling, ... 


OBSERVATIONS 
SUR LA NOTION DE L'ENTROPIE 
ET SUR QUELQUES FORMULES 
QUI EN DÉCOULENT, 
CONCERNANT L'ÉNERGIE INTERNE 


Par Kyrizze POPOFF (Sofia) 


Dans la première partie de ce mémoire nous tâchons de délimiter 
la partie purement mathématique de la partie physique de la notion 
de l’entropie et d'approfondir et élargir les résultats de C. Cara- 
théodory. Dans la seconde partie nous établissons quelques formules 
concernant les différences u(ts, v2) — u(t;,v;) et u(f:, pa) — u(t, ps) 
de l’énergie interne d’une masse homogène, formules analogues aux 
formules de Kirchhoff et que nous pensons nouvelles. 

I. — Soit u l'énergie interne, v le volume, { la température absolue 
et p la pression de l’unité d’une masse homogène. D’après le pre- 
mier principe de la thermodynamique on a pour chaque transforma- 
tion réversible adiabatique : 


(1) du + pdv = 0. 


En choisissant la température t et le volume v comme variables 
indépendantes, déterminant l’état du corps, l'équation ({) prend la 
forme : 


du(£, v) 
(2) du + pdo = 1 dt + | 


ou(/,v 
av 


+ pdv = 0. 
Soit u un facteur intégrant de (2). L'expression : 
ou ou = 
(3) ds=p[ dt + > + p}d| 
est une différentielle totale d’une fonction s(f, v) de é et de v — l’entro- 


pie suivant Clausius. 
Nous allons montrer d’abord qu’on peut choisir pour p une fonc- 
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tion de { uniquement, la même quelle que soit la nature chimique 
et l'état physique du corps, qu'avec la fonction y, ainsi choisie, la 
fonction s(f, v) est une fonction univalente dans tout domaine D, pris 
dans le plan des variables {, v et compatible avec l'équation 
R(p, t, v)}—0o de l’état du corps, reliant les variables £. p, v. Nous 
montrons ensuite que tout autre facteur intégrant dépend des fonc- 
tions u(é, v) et R(f, p, v) et nous établissons la forme analytique de 
ce facteur. 

Pour que s(#, v) soit une fonction à une détermination unique il 
faut que l'intégrale de ds, prise sur n’importe quelle ligne fermée 
dans le domaine D, soit nulle. Soit (ABCDA) une telle ligne et R le 
domaine limité par elle. On aura, d’après une formule de Rimann, 
permettant de ramener une intégrale de ligne à une intégrale 


double : 


, ou 


Jane = Re re p )do ci er dt| 
ol = ffi-3(et)+3e(8+r)é 
= s Le SE + LE +p)-$ . à |dédv=—o. 


Pour que l'intégrale double soit nulle, quel que soit le contour 
fermé (ABCDA), il faut et il suffit que la somme sous le signe de 
l'intégrale double soit nulle partout dans le domaine (R) ou bien 
que l’ensemble des points (é, v) où cela n'arrive pas soit de mesure 
nulle. Dans le cas où cette somme peut devenir infinie des condi- 
tions supplémentaires seront nécessaires. N’est-on pas exposé à se 
trouver dans ce dernier cas, les liquides parfaits étant incompres- 
sibles sous pression, leur coefficient thermique de dilatation n'étant 
pas négligeable? Aïnsi, par exemple, dans le cas de l’eau, chauffée 
à volume constant, la pression augmente de 5 atmosphères par 1° C. 
dans les températures moyennes entre o° et 50° C. et de 17 atmo- 
sphères dans les températures entre go® et 1000 C. 

Pour arriver à résoudre la difficulté nous considérons un système 
de deux corps homogènes en communication thermique, soumis à 
des transformations réversibles adiabatiques, vérifiant par consé- 
quent l'équation : 


(5) du; + dus + pidv, + pad: — 0. 


En choisissant la température commune { et les volumes v, et Ua, 


pour les variables déterminant l’état du système, cette dernière équa- 
tion prend la forme : 


(6) Pdt + Qdv, + Rdv: — 0, 
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ou : 
(7) Q— En + pi, 
lanmrontn Es 


En poursuivant l’état du système dans ses transformations adiaba- 
tiques réversibles, le point de coordonnées (#, v,, v:) dans l’espace à 
trois dimensions décrira des lignes gauches dont le lieu géométrique 
sera la surface qu’on obtient en écrivant que l'équation (6) admet 
une solution. Pour qu'une telle solution existe il faut et il suffit 
qu'on ait: 


2Q oR oR 2P 2P 2Q.\,_. 
DRE jo ER (Ses ce 
En tenant compte de (7) et de ce que Q dépend de f et de v, unique- 


ment et R de {et de v:, on aura :. 


2Q oR 


TT IR onde 4 
et l'équation (8) devient : 
Toualé, 4) dpP2 dust, DA] ) L221 Var 
( Du: + pi) ot —( dv 2 Lot 
qu'on peut l'écrire sous la forme : 
du dus 
d Ur die é - _ dU3 ré dat 
(9) pi dp» É 
; dt ot 


Les composants du système étant quelconques, on voit que k est 
indépendant de la nature chimique et de l’état physique des corps et 
ne dépend que de la température. C’est une fonction universelle k(®). 
Pour avoir quelques indications sur sa nature analytique il n’y a 
qu’à considérer des corps physiques de propriétés bien connues. 


y +» OP e "pi, L 
Dans le cas des gaz la dérivée = étant finie et différente de zéro, la 


fonction ({)}est finie et différente de zéro. 
Les équations (9) peuvent être mises sous la forme : ñ 


Dui(t, vi) dPi 


(10) on = PE = (7, ECTREY 
ou bien sous la forme : 

dUi] dpi _ : 
(11) SE Dis 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 2 (Mars-Avril 1947). 14 
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c'est qui permet de mettre la somme sous l'intégrale (4) sous la 
forme : 


au(f, uv) or de ou ou(i,v) 
Ga) en +p)($r+ Rd error Ai 


Cette somme ne sera pas infinie si la fonction y. et ses dérivées 
partielles restent finies. Nous allons montrer que la fonction pt peut 
être choisie de façon que cette somme, figurant sous l'intégrale 


double, devient nulle, En effet, en substituant a + p sa valeur 


k(t) , obtenue par (11), on aura pour déterminer pr l'équation : 


(13) Ds US NUE Men LT di Gil : L 3 


Cette équation aux dérivées partielles en p est équivalente au 
système d'équations différentielles ordinaires : 


s dt 
(13 bis) nn me 
AREAS E 22 
ot ot VIDE 


admettant une intégrale première, définie par : 


(14) dt dy 


ce qui donne : 
dt 


(15) Led KO — y(t). 


On voit ainsi que p de même que X(#) est indépendant de la nature 
ve et de l’état physique du corps. C'est une fonction de ft seu- 
ement. 


Revenons à la formule (10). Dans le cas d’un gaz idéal on a d’après 


hé ou 
les expériences de Joule et Thompson 55 — 0. On a d’autre part 


Rt , 
Pp=—; et par conséquent : 


ag D'Ne 
KO= Et, 
dc 
d’où : 
at 
15 bi te 49 He EL 
(15 bis) pe vie. 


(10 bis) + p— D 
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C’est la formule connue de Joule- -Thompson, qu’on écrit ordinai- 
rement sous la forme : 


Revenons au système (13 bis). Soient : 
qi(u, & v)—= CG, ga, À, v) = Cs 


deux intégrales premières de ce système. La solution la plus géné- 
rale de l'équation aux dérivées partielles (13) sera donnée par : 


P(p1, 92) — 0, 


où ® est une fonction arbitraire de », et de g. D'ici l'on tire en 
fonction de £ et de v. Mais le facteur intégrant ainsi trouvé n’est pas 
indépendant de la nature chimique et de l’état physique du corps. 
En effet on peut prendre pour vw, l'intégrale première déjà trou 
vée (15 brs) : 


ui Cie 
Une autre intégrale première sera donnée par : 
dt dv 
key 220 2ppr or v) — | ? 
d’où l’on tire : 
pa(£, v) = Ces 


Cette intégrale dépendant de la fonction u(f, v) ainsi que de 
l'expression de p en fonction de # et de v, dépend de la nature chi- 
mique et de l’état physique du corps. 

Dans le cas le plus général on aura ainsi : 


= Pei(é, v)], 
où Ÿ est une fonction arbitraire de #2. Dans le cas particulier où ® se 
réduit à 1, l’on aura = + , le facteur dont on forme ordinairement 


l'expression de l’entropie. 
Examinons de près l’expression de l’entropie formée avec le fac 
teur intégrant : 
x. (1, v) 
mt À 
En désignant par $ l’entropie formée avec ce facteur et avec s l'en- 


. . , 1 
tropie formée avec le facteur intégrant +, l’on aura : 


20 v) 


dS = —=— [du + pdv] = (1, v)ds, 
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d'où 
2S n 2S à 
Ed, CT 
ot à dv dv 
et par conséquent 
2® os 2® os 
Tee et) 


Cette équation aux dérivées partielles en %® est équivalente à 
l'équation : 


du SAT dt 
221; ds ? 
dt ov 


admettant l'intégrale première : 
s(é, v) — Const. 


Par conséquent on obtient pour D(£, v)= r{s(#, v)], où * est une 


fonction arbitraire de s(é, v). 
Ainsi dans le cas le plus général on a pour l'expression de 


l’entropie : 
dS =r(s)as. 


» 
Dans le cas d’un système de n corps homogènes on aura encore : 


dS— Sas, 
Lu | 


où dS est une différentielle totale d'une fonction S des variables v. 4. 
IL. — Revenons à la formule (4). 1: 


Gois) JA Te + ÈE + p)— 7] de 0 —0, 


formée avec u— — ; , et où nous avons gardé la dérivée , qui est 


nulle, par raison de symétrie. 
On a quel que soit Le corps : 


Re ot dido= [” & ae Fr a 
(18) = = JT [u(é:)p(és, 0) — p(4)p(és, v)]do — 7 [NE = = dido 


se p) 
mn DOC v)do — fe 2 — did, 
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où {4 —=#%,(0) et {2 — (0) sont les valeurs de { sur le contour (ABCDA) 


correspondant à une valeur donnée de v entre les valeurs extrêmes 
», et », de v sur le contour. Avec cela l’équation (4 bis) devient : 


(19) DOC odo= [ f,, (5 : _ — _ ; 2 )dtdo. 


œ 


CARRE 


C'est une formule fondamentale où p—+. Faisons dans l’inté- 


grale double le changement de variables : 


Le 
HT » u—=u{{, v). 


Au contour (ABCDA) dans le plan (f, v) correspond dans le plan 
(4, u)le contour(abcda) dont l'aire est donnée par l'intégrale double : 


eZ jé (748 


prise dans le domaine (B,), transformé du domaine (R) par le chan- 
gement de variables ci-dessus. Mais la valeur de cette intégrale est, 


comme on le sait : 


| =. 28 Du ou ou 
[Ltd = Lol dE. 30 01:20: dt 


et par conséquent l’on aura : 


(20) Jose ott9P(Es v)dov—= f J tn CA 


au signe prés. 
Considérons quelques conséquences de cette formule. Soit (abcda) 
un rectangle dans le plan des (y, u). A ce contour correspond dans le 


dtdv, 
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plan des (f, v) le contour (ABCDA). Avec ce choix du contour (abcda) 
on a : 


CC) mr 


Fig. 2. 


et par conséquent on aura pour la différence de l'énergie interne : 


lits plis v) v) 
(21) CICER Ve) — u(fi, v)= Hhi—t: J(ascoa) À ge: 


Pour fixer le signe devant l'intégrale double nous avons eu recours 
à la formule : 


d t, v) [ts 
it de a Le — dido = — de 2 Lu(i(8), D —u(gi(t), d]dt, 


où w,({)et w(é) sont les valeurs de v sur les arcs (AB) et (CD). En dési- 
gnant par + une valeur moyenne de {entre é, et &: on aura : 


du ouft,v) I 
if Je ED ido={u(s, a) ut ag — +) 
ce que justifie le choix du signe fait dans la formule (21). 


Il est intéressant de comparer la formule (21) à la formule de 
Kirchhoff : 


u(l:, Va) — u(ts, vi) = fic dt + Ë 1e 9 (£ P)do 


que nous empruntons au Cours de Physique, t. NI, de Chvolson. 
Dans la formule de Kirchhoff sous le signe d’intégrale figure la 


nice à. “ . . n . 
dérivée + à volume constant. Les liquides étant presque incom- 


pressibles, la valeur de la seconde intégrale ne peut pas être cal- 
culée avec une grande précision. D'autre part on a sous la pre- 
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ou(t, v) 
pr 

Au fond dans la formule de Kirchhoff on a une équation intégro- 
différentielle, dont la solution analytique, autant que je sache, n’est 
pas donnée. Dans le cas de la formule (21) la difficulté est d’une 
autre nature. Ici ce sont les équations des arcs (AB) et (CD) du 
contour (ABCDA) qui dépendent de la fonction à déterminer u(£, v). 
Ainsi, par exemple, l'équation de l’arc(AB) est donnée par u(é, v) =, 
où u, est une constante égale à u(fi, v;). On arrive à tracer cet arc 
point par point au moyen de la relation : 


mière intégrale la quantité C, qui n’est autre que la dérivée 


Lo 
ed? D dt LE Cv 
(22) en ha 
20 Nr 


Le contour (ABCDA) étant ainsi tracé, le calcul de l'intégrale 
linéaire ne présente plus de difficultés. 

Ici une autre observation s’impose. La transformation de l’inté- 

, . . [OLD Du du 

grale double suppose que le déterminant Jacobien (ee  — : 5) 
est différent de zéro. Or dans le cas d'un gaz idéal il est nul et par 
conséquent la formule (20) n’est plus valable. Ainsi on voit que la 
formule (21) et la formule de Kerchhoff se complètent. Celle-ci 
donne des résultats insuffisants dans le cas des liquides parfaits et 
celle-là dans le cas des gaz. 

Soit v, la valeur de v correspondant au point B et v, sa valeur cor- 


respondante au point D (fig. 3). Le long du côté (BC) l’on a : 


P(E, v) PPHTTN 
Lo do + If pts, v)do 


et le long du côté (DA) : 


plé, v) 1 ’ 
— dv = — t,v)dv. 
3 t d la V4 P{ r] ) 


Les valeurs de ces intégrales peuvent être calculées avec la préci- 


. la —t è é 
sion voulue en prenant Af — __— et donnant à n des valeurs suffi- 


samment grandes. Avec une approximation souvent suffisante on 


peut mettre : 
PIBENOT mi 23 f <, v)dv 
qua t do = T v At ? } 


{E, v) pt of 
17 g = f, (p(r, v)dv 
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avec : 
= gl te . 
2 


On obtient une autre expression de la différence u(é2, Vo) — (ts, Vs) 
de la manière suivante : de la formule (10 bis) on obtient en intégrant 
entre des limites v; et v, : 


u(u, ) — v(vi, t) = PA: DE — p(é, v) | do 
d’où : 
?a (A, 
u(vs, 4) — u(vs, 4) = L [# it — p(h, v) [do, 


u(V2, to) — u(vs, te) — INCE pee — P(b, v) [do 


où v, et v, sont les valeurs, déjà calculées, de v, correspondant aux 
points B et D. On a par conséquent : 


(24) U(vs, lo) = us, ta), u(vs, {>) = u(vi, ti). 
En tenant compte de ces égalités, on obtient : 
u(u2, d2) — ul, ds) 
(5) = [Tee — pts vd 6j," & (Se Jde 


— cape [es si Lo p ty v)]do = [,* & Le )do. 


III. — Des formules analogues à celles que nous venons d'obtenir en 
choisissant { et v comme variables déterminant l’état du corps, peu- 
vent être établies en choisissant { et p dans le même but. De l’équa- 
tion : 


(26) ds — y(t)(du + pdv) 


4 I . 
où pm ——- on obtient : 


0 
ED d=u[(+ pe )dp+ (Se +pE dé]. 
L'intégrale de ds, prise sur un contour fermé (ABCDA) du plan 


des variables (£, p), compatible avec l’équation d’état R(f, p, v)—0, 
devant être nulle, on aura d’après la formule de Riemann : 


(28) TRE 7 )dP 1 + FE Pi IL 


Ne pi) +2 (2e pèt) 


dtdp = o. 
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En effectuant les différentiations indiquées sous l'intégrale double, 
on obtient : 


(29) A el De nn + pi )didp=o, 


où nous avons laissé figurer, par raison de symétrie, la dérive # qui 
12 


est nulle. 

Pour que cette intégrale soit nulle, quel que soit le domaine (R) 
compatible avec l'équation d’état, la somme sous l'intégrale double 
doit être nulle, ce qui donne : 


ou ov dv 


(30) NO du EL 


Considérons l'intégrale double des deux derniers termes de (29) : 


pu ov 
RER P'x dt 2p m2) didp. 
L'on a : 


à pire Ldidp— [ap [3 dt 
Gi. — en auto LA, avt pat 
—— PT OUU p)dp — ff _ v(t, v)dtdp. 


Fig. 4. 


D'autre part l’on a : 


mie % v(4, pydidp = ue AE EE té, p)d 


porter 
ee ha 4 "M Papas PIRE Jo tm dt PT 2p didp 
du 
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Avec cela on aura : 
du ov ov 
JL 2e — #3 )étdp 
a d dB (6, pypdt 
= [HO P) But (aBcra) dt v( » P)P 


et l'équation (29) devient : 


ou ou ou ou 
DJS - a "op op 5 )dtap 


d 
— B(#)u(E, p}dp — ie x (6, p}pdt 


(ABCDA) 


(34) 


C’est notre formule fondamentale. 
Faisons dans l'intégrale double le changement de variables défini 
par : 


te =. u—u(t, p) 


Au contour (ABCDA) du plan des variables (f, p) correspond par la 
transformation ci-dessus le contour (abcda) du plan des variables 
(uw, u), limitant le domaine (R;). Soit o, l’aire du domaine (R,). On 
devra ainsi : 


TR OH ou ou du 
az [J,, béni ya FS DE pop dr 

et par conséquent la formule fondamentale (34) devient : 
G5) af [dede fl, ot pan fo ot, phpdt 
On obtient des formules simples en A une manière conve- 


nable le contour (ABCDA) ou bien le contour transformé par le chan- 
gement de variables ci-dessus. 


[re 


Fig. 6. — Lire pi(é) et po(t) 
au lieu de p(#) et o(t)2. 
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Prenons parexemple pour le contour du domaine (R;) du plan (y, u) 

le rectangle (abcda) et soit (ABCDA) le contour correspondant dans le 
plan (4, p). 


Dans ce cas on aura : 


Su (ue — en) — pa) = Las, ps) — (hs pN( — +) 


D'autre part l’on a : 
I Ps ï », 
Loco #O0(E php ne: JA (4, p)dp + Fe 1 v(t:, p)dp 


v(£, p) v(é, p) 
02 t p+f, PCIe 


du En. € pu(é, p) — f PU(E, p) 
fer ar v(E, p}pdt = ha red T'ON e 


Pour fixer le signe de l'intégrale double de (34) nous avons eu 
recCOUTS à : 


du où y [gg [ alé) outé. p) 
he "av didp=— jf, ne go  2p AP 
(ee, 
ti 
I 
= [us ef) — a (Ir — 7], 


>Dù + est une valeur moyenne de { entre £, et {. On a ainsi : 


et : 


) OP 
[u(és, pa) — (ti, p]( —7)=-+ AUS p)dp 
, TN | ÉPe v(£, p) .: v(#, p) 7 
36) En Fa ». U(l2, pdt GT # 1e t dp 3 fes t P 


pu(t, p\ pult, p) 
a fs Us re fin É 5 


L'arc d'intégration par exemple (AB), dont l'équation est donnée 
ar u(f, p) = const., peut être fixé point par point en partant de À au 
noyen de la relation : 


ou # pe 
ot PU 
F2 op T' 
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Pour faciliter la comparaison avec la formule analogue de 


Kirchhoff nous reproduisons cette formule comme elle figure dans 
le Cours de Choolson : 


| ut, pa) — (és p9= fteshidt — pifo(pus ts) — vs, 4) 


| — [4 SH +P D )dp. 


P: 


(8) 


De la formule (30) on obtient par intégration : 


: AUS (la 
(sp) mb, p)=— f [p DEP} LU 20 PT dp 


2p 
et : 
P du(fs, dus, 
u(to, ps) — ut, P2) = — [p Pl LA ee D ]ap. 
2 
Or l’on à : 


U(H, pa) = u(é:, ps) et u(l2, pa) = u(ts, ps) 


ce qui doone : 
p du(#4, p) Du(4,p) 
u(to, Po) — u(é, Pa) = — [Tr op + dt : ep 
D, dU(/:, D) DU(É:, p} 
Re en 


Il est intéressant aussi de comparer cette formule à la formule de 
Kirchhoff. La formule (36) suppose : 


(39) 


DÉTERMINATION GRAPHIQUE 
DE CERTAINES PROPRIÉTÉS OPTIQUES 
DE LAMES SIMPLES OÙ COMPLEXES 


Par Pierre COTTON 


Assistant, Agrégé de Physique à la Faculté des Sciences de Marseille 
(Laboratoire de Physique générale). 


SOMMAIRE. — On donne une méthode graphique simple pour déter- 
miner avec le minimum de calculs les facteurs de réflexion et de trans- 
mission, ainsi que les variations de phase par réflexion pour des lames 
minces simples ou multiples. Les formules utilisées pour mettre au point 
ces constructions sont basées sur la théorie électromagnétique de la 
lumière. Le cas des lames minces simples est examiné tout d’abord. Dans 
une seconde partie, les résultats obtenus sont étendus au cas des lames 
doubles, transparentes ou non, puis au cas des lames multiples. 


INTRODUCTION 


Les lames minces, métalliques ou non, déposées sur un support 
transparent ou opaque, sont fréquemment utilisées en optique, soit 
dans un but théorique (étude de l'indice complexe d’un métal ({) en 
couche mince et de ses variations avec l’épaisseur de la lame), soit 
dans un but pratique (lames semi-transparentes, dépôts protecteurs 
abaissant ou accroissant le facteur de réflexion d’une surface, etc...). 
Aussi est-il intéressant de prévoir rapidement les propriétés optiques 
de telles lames à partir des épaisseurs et des indices complexes 
des constituants. Une méthode graphique semble particulièrement 
indiquée pour cela, puisque la précision demandée à ces calculs est 


(‘) Dans le cas d’un corps absorbant, l'indice complexe n du corps est 
y—j%, v est l'indice de réfraction, x l'indice d'extinction. Les tables de 
constantes (/nternational Critical Tables, 5, 249, par exemple) donnent 


‘en général les valeurs numériques de » et k — e » 
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de 1/100 environ et que les calculs directs, à partir des formules 
théoriques sont en général longs et pénibles. 

Une telle méthode a été indiquée par Perrot (1) dans le cas des 
lames simples, mais la généralisation de la méthode de Perrot au 
cas de deux lames minces accolées entraîne des difficultés graphiques 
assez sérieuses. Il m’a donc paru intéressant de trouver à ce problème 
une solution graphique plus générale. 

Aussi bien dans le calcul direct que dans la détermination gra- 
phique des propriétés optiques (facteurs de réflexion et de transmis- 
sion, variations de phase à la réflexion), on part toujours de l’hypo- 
thèse que l'indice complexe du corps constituant la lame est 

indépendant de l’épaisseur du dépôt. Ceci n’est pas exact pratique- 
ment pour les lames métalliques très minces, mais permet d'obtenir 
une première approximation, donnant une idée de l’allure du phéno- 
mène considéré. Réciproquement, en utilisant un réseau de courbes 
théoriques ainsi tracées, on peut, par la méthode de Murmann, trouver 
à partir des facteurs de transmission et de réflexion déterminés expé- 
rimentalement, la valeur de l’indice de la lame connaissant son 
épaisseur. 

Les formules utilisées sont déduites, sans approximations dans les 
calculs, de la théorie électromagnétique de la lumière (voir par 
exemple Rouard (2) dans le cas de l’incidence normale, Forster- 
lings (3) dans le cas d’une incidence quelconque). On suppose la 
lame d'épaisseur uniforme et sans trous. 


PREMIÈRE PARTIE 


CAS D’UNE LAME MINCE UNIQUE 


Une lame d'épaisseur d,, d'indice complexe n, — y, — Jx1, Sépare 
deux milieux indéfinis, d'indices nç et n2: (no est supposé réel, le 
milieu o transparent) (fig. 1,). La lumière de longueur d’onde dans 
le vide X, venant du milieu o, tombe normalement sur la lame. 
Soient &@o, Do ; &2, les amplitudes complexes incidente, réfléchie et 
transmise, mesurées dans le plan de la surface de séparation o-r. 

Les rapports des amplitudes complexes réfléchie et transmise à 
l'amplitude incidente, sont donnés par les formules suivantes : 


nd: 


s ; 27) 
LR p gi bn re dx sb Rafqii (1 + r1)(1 + rer. e À 
& e*ip + rirs ? CAC bi eZ? + rirs 
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dans lesquelles on pose : 


Rs Re SR nn RE ee nn Gi 
] V 1 71 pie 1— as Pa —pse]®— ne »2JP—= TJ + 
ER bn bo 
e — module 7 ? — argument à 
x FA ue Le 
r— module = Ÿ — argument FR 


(ces rapports sont en général des nombres complexes). 
Les facteurs de réflexion et de transmission de la lame, pour le 
sens de propagation indiqué, seront donnés par les relations : 


bo 


& 


2 

2 ne 

a 
no 


ao 


Les variations absolues de phase par réflexion et par transmission 
seront les arguments de ces rapports. 


[ ; : 
a le, d, a lb id, n, 
“a PRET ME PRET Lt 
a, a, "LE 
Fig. ra. Fig. 16. 


Si le milieu 2 est transparent (n, réel) (fig. 1;), on montre facile- 
ment que le facteur de réflexion R'et la variation de phase corres- 
pondante, pour le sens de propagation indiqué (côté 2), s’obtiennent 
de la même façon à partir des rapports : 


“+ er + be 
ju 4 D 
Er — p'e/*? —— re — — R'—0"7? D argument — . 
- @e JP + Tare À [l @: 
a2 2 
- 

On est donc amené à déterminer le module et l’argument de ces 
deux rapports de nombres complexes. Nous pouvons les écrire sous 
les formes équivalentes : 


a! — ef? 
8 — er 


Es 


Lt a — els: +7) 
—e2? re ri p2e ] ” 


Ad 
2T]N2 au 
as (1 + r,\(r + rseir.e 
Œ B — e2jp 
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en posant : 


Re CT 0) 


T4 pi 


se == terne, 


BP——rir2 — pipe/lei tit), 
En portant dans le plan de la variable complexe u—x + 7y, les 


points À (affixe «), A'(x'), B (8) et M(e’?) (fig. 2) on aura tous les élé- 
ments nécessaires au calcul des divers facteurs optiques de la lame 


d'épaisseur d, : il suffira de mesurer les longueurs MA, MA',MB 


Se . al, Et es . 
et OM, et les angles orientés MB, MA, MB,MA'; on établit facile- 
ment les relations : 
1 “Ale LT 
PES pa ME er p2 — 4 


ET 
ÉRÈ ES LE 
o = 9 + MB, MA, @ = 7T + v: + MB, MA’. 
d’où l’on tire le facteur de réflexion « coté o » 


; MB 


Ad bs 
le facteur de réflexion « coté 2 » (carré du module de à) à 
a 
MA”? 
Re À —— 
EETTrS 
et, si on peut le définir, un facteur transmission : 


OM : 
DE + + rat 
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: SRjn + 
(ceci suppose 79 et n> tous deux réels, et par suite e de 
module /). 
Appliquons ces résultats aux divers cas possibles. 


A. — CAS GÉNÉRAL : LA LAME MINCE EST ABSORBANTE 


Lorsque l'épaisseur d, de la lame varie (l'indice de celle-ci étant 
supposé constant), le point M(e° pas se déplace dans le plan de la 
variable complexe. Son affixe peut s’écrire : 


4 


d 
en posant — hrvi + CR k—® : 
{ 


“ | de) di 
LJ\Vi—]Y: * 
2jp J\Mi JA PL 


k0 
Le rayon vecteur.est une fonction exponentielle de l'adrie polaire. 
Le point M décrit donc une spirale logarithmique de paramètre X 
lorsque l'épaisseur d, de la lame varie. 

Il suffira de tracer cette spirale Y, de la graduer en fonction de 
l'épaisseur et de porter sur le graphique les trois points A, A’, et B 
définis plus haut pour calculer les variations de R, R'et T ainsi que 
celles de + et vw’ en fonction de l'épaisseur. 

L'exactitude des reports géométriques se vérifie en supposant 
l'épaisseur nulle ; M étant alors en M, (æ— 1, y —0) on doit retrouver 
les propriétés du support nu ; on doit donc avoir : 


no — N2 [2 > MA? ° MA’? 
R—R'— —— | =, — —p; 
no + M2 dE MB? Fa MB? 


Po —=9, +T donc oi + M;B,M,A — 9! + M,B,MiA’. 


Cette vérification rapide suppose le support transparent. 

En prenant pour unité de longueur ro em., on peut atteindre faci- 
ement une précision de 1/200, largement suffisante dans la plupart 
les cas. Le tracé du réseau des courbes théoriques donnant les varia- 
ions des propriétés optiques d’une lame en fonction de son épaisseur, 
racé qui est nécessaire pour la détermination précise de l'indice 
omplexe d'un métal en lame mince, peut être exécuté très rapide- 
nent et très complètement par cette méthode. Des considérations de 
réométrie donnent l’allure des courbes de variations de R, R", 4 et + 
présence de minimum ou de maximum, variations LAGeSS etc.) ce 
pui estutile dans bien des cas. 

Lorsque le support varie (n: différent), seuls les points A, A'et B 
ont à modifier. On utilise la même spirale. Il en est de même si la 
ame mince est recouverte d’une deuxième couche, ainsi que nous le 
errons plus loin. 

Inn. de Phys., 12e Série, t. 2 (Mars-Avril 1947). 15 
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. La figure 3 représente le graphique correspondant à une couche de 
silicium (n — 4,24 — jo,483, k — 0,114) déposée sur du verre 


ÈN 


RP) 


| 


Fig. 4. 
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B. — Cas PARTICULIER : LA LAME MINCE EST TRANSPARENTE 


La substance déposée en couche mince étant transparente, son 


indice d'extinction est nul, le paramètre de la spirale ( =2) est 
1 


nul. La spirale dégénère en un cercle de rayon 1. Les deux points A 
et B sont sur un même diamètre de ce cercle, confondu avec OX si le 
support est transparent, mais faisant avec OX l’angle +, si le support 
est absorbant. Les constructions graphiques sont alors très simples. 

La méthode indiquée ci-dessus se confond, dans ce cas, avec celle 
que Perrot a mise au point antérieurement (1). On ne s’étendra donc 
pas sur sa mise en œuvre. Mais il est intéressant, pour certaines 
applications, d’obtenir directement et par une seule mesure de dis- 
‘tance et d'angle, le module et l’argument de = pour une lame mince 
transparente sur support quelconque, autrement dit de tracer direc- 
tement l’indicatrice, dans le plan de la variation complexe, du rap- 

bo 
port Ro 
2 

Le point H, d’affixe æ = 

(p réel). La démonstration mathématique est assez simple, mais hors 


du cadre de cet article. 
L’équation du cercle F, lieu de H, peut s’écrire : 


décrit un cercle lorsque p varie 


bo eu: reJ0 + p2 
ao eJ0 + T1po 
en posant . 
0—2p — po. 


Lerapport 2. prend les valeurs réelles suivantes pour 0 —0o et0—7: 
0 


T1 + pe mn Ge 
1 + r'1pe + 1 + Tia ù 


Le cercle F correspond point par point par inversion géométrique de 
pôle l' (abscisse — sur OX) au cercle [' d’équation : 
ra(1 — pi) 1— 7? 


+ e/t+r),, 


2,2 
1— 70? 1 — Type 


ou au cercle l” d’équation : 


2 2 
Ta 1 — pà) __;i6 er 
15 +e Ji Fo 2.5 


ee PT 
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par inversion géométrique de pôle l” (r;). Les trois cercles T, [’ et [" 
sont confondus, seules varient leurs divisions en fonction de p- La 
construction est par suite très simple : 


2p=100gr 


LT 


“0+n)=r+0-2p) 


2p=300gr°\ 
2p=200gr 


Q 2 13 50 75 100 125 
Fig. 56. 


Port Il i ’ DCRES" TRS 
orter sur OX les pois points H, et H,, d’affixe Ta er. na 
et tracer le cercle de diamètre HH,.. Placer sur OX le centre d’inver- 
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sion choisi (le centre d'inversion l’(r;) est généralement celui qui 
donne les constructions les plus simples). Du centre du cercle L et 
dans le sens convenable porter un angle, à partir de Hs égal à x +0 
(dans le sens positif si on inverse par rapport à l’, dans le sens néga- 
tif pour ["); soit H'le point ainsi trouvé sur le cercle T, joindre au 
centre d'inversion par une droite, celle-ci coupe le cercle en un second: 
point qui est le point H cherché. Le facteur de réflexion de la lame 


ayant cette épaisseur sera R — OH, et la variation de phase par 


res 
réflexion 9 — OX,OH. 

La figure 5a est tracée pour une couche d'oxyde de titane (n; — 2,6) 
déposée sur aluminium (n2—1,28 — 74,68) pour la longueur d’onde 
À— 0,590 uw. Le graphique 5b donne la variation du facteur de 
réflexion de la lame en fonction de son épaisseur. On voit apparaître, 
en faisant de telles constructions, un certain nombre de résultats 
intéressants. 1° La condition nécessaire et suffisante pour que le fac- 
teur de réflexion soit nul, est que le cercle l passe par l’origine, et 


. , TM No — AA ms . | 
par suite que l’on ait : | |—p, ce qui donne en élevant au 
carré : 
2 2 
No — N\?2 (na — V} + y? 9 2 = (n6 + ni) 
me sn OUL: 1 EN ———© — 0. 
(e + m.) (na + VP + % UEUS à UT) à 


Si le support n’est pas absorbant, on éliminera la lumière réfléchie 
en prenant une couche d'épaisseur convenable et d'indice n, tel que : 


Ni — Von. 


Ce résultat bien connu est utilisé industriellement pour éliminer les 
réflexions sur le verre (verre invisible, couches antireflets). Le même 
problème peut se poser pour éliminer les reflets sur des métaux. La 
valeur de l'indice n1 à donner à la couche utilisée dans ce but, est 
donnée par un graphique simple. Si l’on suppose l'indice nr; constant, 
la condition | r; | — p? donne une relation entre vety: 


2 


2 TAL ( #)4ni=o 
tarte mnt UD 1 : 


Cette relation représente l'équation d’un cercle dans le plan de coor- 


données x et v, cercle centré sur l’axe Ov, dont le diamètre est limité 
2 


c: n 
par les points F; et Fi (abscisses no et). Pour trouver la valeur 


de l'indice à adopter pour un corps donné, on portera dans le plan v, 
x Le point F(v, y) correspondant au métal, et on tracera le cercle de 
centre O, passant par F et Foro, 0). Ce cercle coupe l’axe O en un 
deuxième point F;; la valeur de l’indice cherché est donnée par : 
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ni = Vn OF; (fig. 6), le tracé est effectué par le plomb. Le problème 
ne peut avoir de solution pratique que pour des métaux dont les 
points représentatifs se trouvent entre les cercles obtenus pour les 
valeurs extrêmes des indices réalisables, soit n, — 1,3 et ni — 3 envi- 
ron. Ainsi qu’on le voit sur la figure 6, ceci n’est possible que pour 
un nombre restreint de métaux. 

De même, en déposant une couche suffisamment mince, d’épais- 
seur et d'indice convenables, on peut théoriquement et pratiquement 
accroître notablement le facteur de réflexion d’un métal massif poli, 
tout en le protégeant contre la corrosion. Il est intéressant de con- 
naître rapidement le gain de facteur de réflexion que l’on peut obtenir 
ainsi. Dans le cas d’un support transparent le problème est très 
simple, ainsi qu’on le verra plus loin. Si le support est absorbant on 


Mol 


Fig. 6. 


se ramènera au cas précédent en remarquant que, au point de vue 
facteur de réflexion, un support métallique, au contact d’une couche 
transparente, se comporte comme un support transparent, ayant un 
indice n' tel que : 

mM—n 
m+n 


MÉVRE TT 
RME TL à 


On peut, dans tous les calculs de facteurs de réflexion, remplacer 
l'indice complexe du support par l’indice réel équivalent, en remar- 
quant bien cependant que ceci suppose que la couche d'indice n, a 
une épaisseur non nulle, et que la valeur de l'indice équivalent dépend 
de l'indice n, du corps au contact du métal. 

Pour un support transparent, d'indice n2:, le maximum de facteur 
de réflexion est égal au carré du plus grand des rapports : 


2 
No — Ne | Nons — Ni 
no + non: + n° 
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le carré du plus petit représentant le minimum du facteur de 
réflexion. Si on représente les variations de : 


= na : , . 4 
en fonction de — x, on trouve une hyperbole équilatère, d'asymp- 


totes x— 1 et y, —— 1. Il en est de même pour la représentation de 


en fonction de x: - A l’aide d’une telle représentation on peut 
1 


prévoir très rapidement le maximum et le minimum du facteur de 
réflexion lorsque l'épaisseur de la couche varie. La détermination de 
l'indice équivalent se fait à l’aide des abaques mises au point par 
Malé (4). Ces abaques constituent la représentation, dans le plan de 


FN TASER 
M +n 
le module, supposé constant, de ce rapport. L'indice équivalent cor- 
respond à y —0 et par suite au point de rencontre de la courbe et de 
l’axe des v. 

Dans le cas de l’argent recouvert de silice on trouve ainsi : 
Ru — 0,955 et R,—0,886 ; si on le recouvre d’une couche d'indice 
n— 2,8 on arrive aux valeurs extrêmes : Rx —0,963, R, — 0,792 
pour À — 0,589. 


la variable complexe n —v— jy, de la fonction p> — 


, Po étant 


ConcLusIoN 


La méthode graphique indiquée dans cet article permet de tracer 
rapidement les courbes donnant les facteurs de réflexion et de trans- 
mission en fonction des épaisseurs de lames, constituées par un métal 
donné, déposées sur des supports différents. Son avantage réside 
dans le fait que, si le support change, seuls sont à modifier les 
points À, A', et B. Le tracé de la spirale, qui est la partie relativement 
délicate de l’épure et qui doit être exécuté avec grand soin, est faite 
une fois pour toutes pour un métal donné; il est utilisé sans aucune 
modification dans le cas d’une lame double comportant une lame 
mince de ce métal. 

Il existe une correspondance simple entre la méthode indiquée 
ci-dessus et celle que Perrot a publiée dans sa thèse de Doctorat (1) 
et qu’il a complétée ultérieurement (5, 6). Elle peut se résumer ainsi: 
À chaque point M de la spirale logarithmique, faisons correspondre 


220 PIERRE COTTON 


Eu S É 
"x ; un point 


par homothétie de centre O, de rapport e'—e 
ami — pe 

d’affixe e k —e%° sur le cercle dé centre O de rayon I. Dans 

cette homothétie, les points A, A’ et B sont transformés en des 

points a, a’ et b d’affixes : 


ni Sa — rir2e". 
Lorsque l'épaisseur et par suite £ varient, les points a, a! et b se 


déplacent sur des droites passant par l’origine ; le point m se déplace 
sur le cercle de rayon I. On aura comme plus haut : 


—\2 ; 
ma ma'\2, [(1 + ral(r + re)[?ne Ob 
R—|— 0°? R—|(—)0 T = — 
(=) Pi TE P2 Papa nb? 
Re. de 
p—= y + mb,ma g'— 0 +r+ mb,ma'. 


Cette méthode conduit à une épure plus réduite en gardant cepen- 
dant une bonne précision. Son inconvénient est de nécessiter un 
nouveau tracé si le support de la lame change; il conduit à une 
détermination discontinue si on accole deux lames minces. 

Dans le cas de lames transparentes, H. D. Polster (7) signale une 
méthode utilisant une représentation graphique dans le plar de la 
variable complexe mais il en parle trop brièvement pour qu’on puisse 
réaliser pratiquement la construction. 

On pourrait appliquer une construction graphique analogue en 
Radiotechnique, où des équations semblables se présentent, par 
exemple dans le cas des guides d’ondes (8). 


DEUXIÈME PARTIE 


PROPRIÉTÉS OPTIQUES DES LAMES MULTIPLES 


La généralisation de la méthode exposée précédemment pour les 
couches uniques, à l'étude théorique des propriétés optiques des 
couches doubles, est assez simple et permet d'obtenir rapidement, en 
ocaservant une bonne précision, des résultats qui demandent des 
calculs très longs. A l’aide d’une épure facile à construire on peut se 
rendre compte immédiatement de l'intérêt pratique que présente 
l'association de deux lames minces pour résoudre un problème déter- 
miné. 
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La lumière, de longueur d'onde dans le vide À, vient du milieu 
d'indice nr. Elle tombe normalement sur la lame et rencontre succes- 
sivement la couche d'indice 7, d'épaisseur d;, et la couche d'indice n2, 
d'épaisseur d:, reposant sur le support d'indice n3. L’amplitude 
complexe incidente est égale à &, l’amplitude réfléchie à b,, l’ampli- 
tude transmise à a; (fig. 7). Elles sont mesurées dans le plan de la 
surface de séparation 0 — 1. 


n, 
a, 
Fig. 7. 
Posons : 
no — M1 L mn Ut Jo: RU ù jes 
RER TEST — CAE La, mr ere T3 PT ur p:e 
D : di : : de JS É di + de 
27p = 4j 214 —=4r}ne =, JS = 23 —5— 


bo (2F] 
Les expressions données par Rouard pour les rapports a as se 
mettent sous l’une ou l’autre des deux formes suivantes : 
forme 1 : 


, 


22? + — 9; 
bo ] ri r — 72024 + rs 
— — = — en posant : T9 = ———— 
Ex ==po/tr: ee À rare P 2 CUT + (ris 
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forme 2 
254 + LE dr res 
; 2 Da 
bb r1625P + re 9 L Ta@25P + ra 
Ge ep + rire LE ro@ZP + ra 
2jq —— ——— 
LT Er 777 + rar 
et : 
a; (1 + ri)(1 + rel(r + rsleiP es el (1 + mr + rar + rs'eir eie,eJ° 
do (6259 + rers\(e2ÿP + rira 9j 2j DOS 
( ) (e23P + rire)] e?7 + ra in 


Comme dans le cas d’une lame unique le facteur de réflexion et le 
facteur de transmission seront les carrés des modules de ces rapports 
et les variations de phase par transmission et par réflexion les argu- 
ments de ces quantités. Remarquons que, sous la forme 1, le rap- 


b LS : Fe € 
port ee ne fait intervenir les milieux sous-jacents (couche n: et sup- 


port) que par le terme r:; on reviendra plus loin sur ce fait. 

On étudiera successivement et dans l’ordre de difficultés crois- 
santes les trois cas possibles suivants : 

1° Les deux lames minces sont transparentes et sont déposées sur 
un support quelconque ; 

20 Une des deux couches est absorbante ; 

30 Les deux couches sont absorbantes. 


Ï. — Les DEUX COUCHES SONT TRANSPARENTES 


(lames doubles antireflets, lames transparentes 
à facteur de réflexion élevé). 


Les indices n, et n: sont réels, les quantités e”? et e°? ont pour 
module 1. On emploiera la forme 1 : 


L 
To 


2p + — 

b Er ra 
nr Es à 
e’ip + mir, 

qui ramène au cas d’une lame mince transparente unique, au point 

de vue construction. Pour une valeur de q donnée, on calculera r», et 

on portera dans le plan de la variable complexe 4 —x + jy les trois 


* À 


; d r 
points : M, (affixe e°*?), À, (aftixe _— et B, (affixe — r;r:). On 
aura les facteurs de réflexion et de transmission par les rapports : 


MpAq\° 6 
RS; pets) et éventuellement : T—:1—R. 
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D 
Q9 


La variation de phase par réflexion sera donnée par l'expression : 


Lorsque l'épaisseur d; de la première couche varie, le point M, se 
déplace dans le plan et décrit un cercle C, centré à l’origine (le 


AT 
module de e*? est constant et égal à 1), l'angle polaire OX,OM, est : 
d 
2pP —/4rn: Se . 


Lorsque l’épaisseur d, de la seconde couche varie, les points A; 
et B, décrivent deux cercles l, et l',;, homothétiques par rapport à 


Fig: 8: 


r,0274 + rs 


an), le rapport d’homothétie étant, pour 
2 


l’origine du cercle r( 


. I x 
le premier ——- et pour le second — r,. On a vu à propos des cou- 
1 


ches simples comment se construisait le cercle l'; on procédera de 
façon semblable en tenant compte des homothéties indiquées, pour 
construire L, et l'3. 

La construction indiquée à la figure 8 est relative à une couche 
antireflets sur verre (no—1, 4 — 1,3, N = 2,6, n3 — 1,5). On voit 
immédiatement que le cercle l, coupe le cercle C, en deux points. 
En ces points M,A, est nul et par suite le facteur de réflexion d’une 
telle couche est nul. Dans le cas particulier de cette construction Îles 
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AR ds e 
épaisseurs convenables sont : pour la couche n;—=-—1,56.107", pour 


nd , 5 : £ 5 
la couche : SE 0,83;108R (les épaisseurs indiquées sont des 


valeurs minimum). 


Résultats : 1. Couches doubles transparentes 
sur support transparent. 


a) Facteur de réflexion nul. — Pour obtenir un facteur de 
réflexion nul, il faut que les deux couches C, et FA se coupent ou 
soient tangents. Pour obtenir ce résultat il faut que les indices des 
différents milieux vérifient la relation : 


(no — n:)(n — Vnons)(n: — Vron:)(nay/no — nn) <o. 
Ceci donne la relation entre les indices ; pour obtenir la valeur des 


épaisseurs, il faut faire le graphique, sauf si l'expression ci-dessus est 
nulle. On trouve dans les différents cas possibles : 


PORC ES di= 0,5 } di —0,5X  \ Tousces résultats 
Pour 74 — Vrons di = 0,25 X d=—=0,5 À sont donnés à un 


pour n1 = non: d=— 0,5 À d = 0,25 À nombre entier 
É de 1/2 longueur 
pour mn) 1210 20) A0 2 d'onde près. 


LE] 


as \ & 


PR - = — 2 


N 


n; 
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Si l’on cherche, dans le plan de coordonnées n;, n2, les points du 
plan vérifiant la relation donnée ci-dessus, on limite un domaine 
comprenant quatre zones, hachurées dans la figure 9, pour le tracé 
de laquelle où a pris ñno=1, n3—1,5. Les possibilités sont théori- 
quement infinies, mais on est limité dans les applications pratiques 
de ces résultats par les valeurs extrêmes des indices réalisables ; on 
a tracé sur la figure, en pointillé les limites extrêmes 1,3 et 3. 

b) Couches à facteur de réflexion élevé. — On peut, à l’aide de 
deux couches, se proposer d'atteindre le facteur de réflexion le plus 
élevé possible, sans absorption. Les indices n, et n: seront réels, 
l'absorption étant nulle. Les valeurs extrêmes que peut prendre le 


b . 
rapport = (en module) correspondent à deux des quatre valeurs sui- 


vantes, obtenues en donnant à p et q les valeurs o ou (à un nombre 
entier donné de fois 2x) : 


=" = s d upport seul 
En pour p—q—=0 correspond au supp x 
Nonz — n} c 
D — POUr D—0 9 — "+ correspond à la couche n: 
Nons + n, 
: seule sur le support. 
ons — n? , k 
D à pour p=Trq—=0 correspond à la couche n 
c Nos + n{ 


seule sur le support. 


2 2 
Nofnos — nn 
5 on9 — NN pour p—q—"# correspond aux deux couches 


=— 3 mn 
n; F - 
PE EME E agissant ensemble. 


Fig. 10. 


Pour tirer tout le bénéfice des deux couches, il faudra avoir le 
maximum correspondant aux deux couches, c'est-à-dire à. En étu- 
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diant les valeurs absolues de ces rapports, on montre que les couples 
d'indice (n, et n:) qui rendent à maximum maximorum, correspon- 
dent aux zones marquées à de la figure 10. On a porté dans chaque 
zone l'indication du rapport à plus grande valeur absolue. Enfin 
lorsque à représente la racine carrée du plus élevé des facteurs de 
réflexion, on montre que les points correspondant à des couples n;in2 
A3 1—È 
DÉELS 
L’équation de cette droite dépend de la valeur de ô. Sur la figure 10 
on a tracé la droite correspondant à R—&?— 0,5. On tracera une 
telle droite pour déterminer les couches qui donneront un facteur de 
réflexion choisi d'avance. 


. . ne 
donnant à à une valeur fixe, se situent sur la droite — 
1 


2. Couches doubles sur support absorbant. 


La méthode de construction indiquée ci-dessus s'applique au cas 
d’une couche double transparente déposée sur un support absorbant, 


métal poli par exemple. Il suffit de modifier la graduation du cercle 
en fonction de q. La variation de phase à la réflexion dans le milieu n. 
sur le métal est différente de o ou +; il en résulte que l’origine de la 
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graduation du cercle l en fonction de g ne coïncidera pas avec 
l'axe x'ox. Un exemple d’une telle construction est présenté à la 
figure 11. La lame étudiée se compose d’une couche d'oxyde de titane 
(A: —= 2,4), recouvrant un dépôt de cryolithe (n: — 1,3) sur de l'argent 
massif poli (n3— 0,18 — 3,667). On montre que l'argent ainsi recou- 
vert peut avoir, tout au moins théoriquement, un facteur de réflexion 
atteignant 99,2 pour des épaisseurs convenables des deux couches. 

La prévision des résultats que l’on peut espérer obtenir est plus 
difficile que dans le cas d’un support transparent. Pour utiliser les 
résultats déjà acquis, il faut calculer l'indice équivalent du support 
au contact du milieu n:, ainsi qu’on l’a déjà fait dans le cas d’une 
couche unique. Il faut tenir compte du fait que cet indice équivalent 
dépend de l’indice du milieu au contact du métal. 

Dans certaines applications (spectroscopie interférentielle par 
exemple) il est utile de connaître la variation de phase par réflexion. 
On doit remarquer que des couches doubles, présentant un minimum 
pul de facteur de réflexion, peuvent donner des variations de phase 
variant brusquement lorsqu'on passe d’une longueur d’onde à une 
autre, ou lorsque les épaisseurs des deux couches varient très peu. 
On reviendra plus loin sur ce point. 


II. — UNE DES DEUX COUCHES EST ABSORBANTE 


On obtient des couches doubles de ce type lorsqu'on projette un 
métal facilement oxydable, la lame obtenue se recouvre dès qu'elle 
est en contact avec l’air d'une pellicule mince d'oxyde, souvent trans- 
parente, qui modifie les propriétés optiques de la lame. Si l’on veut 
connaître l'indice complexe du métal projeté, il faut pouvoir étudier 
l'influence d'une lame mince transparente plus ou moins épaisse sur 
les propriétés de l’ensemble lame mince transparente, lame métal- 
lique. Si l’on veut déterminer les propriétés de cette lame côté sup- 
port, on sera conduit à considérer le cas d’une couche transparente 
sous la couche métallique. Les calculs qui sont très longs dans ces 
deux cas, ne peuvent porter que sur un nombre fini de valeurs des 
épaisseurs alors que l’épure donne les résultats pour toutes les valeurs 
de l’épaisseur des deux couches et permet de trouver rapidement les 
épaisseurs donnant des résultats intéressants. 

Afin de rendre le tracé aussi aisé que possible, on aura avantage à 


b ; : 
prendre, pour le rapport, une forme isolant le terme contenant 


l’exponentielle réelle; si la première couche est absorbante, on 
prendra la forme 1 indiquée plus haut, dans l’autre cas la forme 2. 
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a) La première couche est absorbante. — On est amené à calculer 
lé module et l'argument des rapports : 


,’ 


Ta 
2j = 
bo CP ra t ’ r:0210 + ra! 
— —= —;— nt: T TT SEA 
an 1 et ur ELU 2 6 + ris 
a (1 + rar + ro)(r + rs\eir.eie.eJè 
ave (@%5P + rir,)(e%59 + rars) $ 


Si les épaisseurs d, et d, sont données, on portera dans le plan de la 


r 


ra 


| r 
variable complexe u — x + jy les points M,(e‘?), A, (18; 


B,(— rir2), on détermine les longueurs et les angles nécessaires au 


M Le 
calcul du facteur de réflexion R—p; de transmission : 
our, (r + r4)(t + rollr (1 + m1) + rar + rs) 
TK MB? K—| An Mon re ete. + reors | ns 


Sie? 
et de la variation de phase 6 —+, + MB,MA. 
Lorsque l’épaisseur de la première couche varie, le point M décrit 
une spirale logarithmique : 


+ Li mn dE Qk.krn di x 
pP=kji— Ju) = e2ir — elhT" 5e 4x 5, avec 4 —<—. 


Si l'épaisseur de la deuxième couche varie, les points A, et B, décri- 


ront deux cercles l, et ls, semblables au cercle F, décrit par le point 
r°e21q + r3 


, cie 
d’affixe PE en ar 


. Le centre de similitude commun est l’ori- 
gine O, pour F, le rapport de similitude est = , la rotation + — 6; ; 


pour l; le rapport de similitude est p;, la rotation x + o1. 
Le mode de construction du cercle L se trouve facilement si l’on 
écrit son équation sous la forme : 


ra rene = 0 pu + rein] 


nd + 0203 
en posant : 


ge — 1 —r;, 0—2q —9—0. 


Pour construire le cercle l, on portera, à partir de O et sur l’axe 
défini par l’angle polaire 2 le point [ défini par OI—p:. I est le 
centre d’inversion servant à obtenir la division de l'en fonction de 6, 
donc de q. Le diamètre du cercle l passant par I définit entièrement 
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ce cercle : il fait avec OI l’angle £ — 2, ; avec le sens positif ainsi 
déterminé, les extrémités du diamètre ont pour abscisses : 
ga vgeeses À __ en at Bu + 
[Go — 1 + p2ps (g = 0), 1G— = 1 + p:p5 (g=5). 

La graduation en fonction de 6, donc de g, s'obtient par inversion 
d’une graduation linéaire du cercle l (du centre du cercle l'et à partir 
du rayon passant par G,, on porte l'angle x + 8, on obtient le 
point G'; on joint par une droite G’ et le centre d’inversion I, cette 
droite coupe le cercle en un second point qui est le point G corres- 
pondant à la valeur de 8 étudiée). 

La spirale Y et les cercles T étant tracés, on prend sur ces courbes 
les points correspondant aux valeurs de p et g choisies. 
os: MA? 
Le facteur de réflexion est : R—p} TR: 


7 
La variation de phase par réflexion : 9 —+, + MB,MA et si le sup- 
port est transparent, le facteur de transmission : 
OM Mt TA; 


1 te à 
MB? OM, l'A? 


[10 


Mo, Ao et B, étant les positions de M, A et B pour p—g—o, l’ centre 
d’inversion du cercle l'A et T; le facteur de transmission du diop- 
tre ño/ns, donc du support seul. 

b) La seconde couche est absorbante. — On utilise la formule (2) : 


Taro@2ip L 1 


b TA@25P + re ES Re, T4@%P + re __ I1@%P + ra à — jp 
@ — e%P + rire te ra + re@%P  e2jp + rira f — er 
CHE TS Op LE rirs 
en posant : 
Tire@?iP + 1 r2029P + ri 
RTE MR PE nn 


Lorsque d: et par suite g varie le point M, d'atfixe e”? décrit une 
spirale logarithmique X, de paramètre ER Lorsque l’épais- 
seur d, de la première couche varie, les lieux des points A,(x) et 
B,(8) sont deux cercles TA et l,. Leur équation s'écrit : 


a —— A] a de ni 2 eleet rt ques + —È— en 4} 


PR REC à 


rieJ + p2 
2 
r(i — r?) | __ aJ(g2+93+7T) A à he Le 
B=—nfr+ lee DE pre 
en posant : 
ge —(1 — ri), 0— 2p — 9, 
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Il en résulte que leur construction est la suivante (fg. tas 

A partir de O, on trace la droite OI faisant avec OX l'angle 
ÿa + y +, et on porte sur cet axe OI— pps, ce qui détermine le 
centre d’inversion Ï commun aux deux cercles l, et ls. On trace 
ensuite la droite IA, qui fait avec OI l'angle ë — 292. Sur cette droite 
orientée, les extrémités des diamètres ont comme abscisses : 


< £p3 ZP3 pige. 

pour Mi (6— 0) AT ps: (O— 7) 
4 £p3r1 £paT4 

gels rar Trips fs ” PT Tips Gas 


La graduation des cercles l, et l; s’obtiendra comme il a été indiqué 
plus haut dans le cas précédent. | 


rszeJ$ rsriseJs 
—_———— ,0 es Res Cut 
RCRS elle de IB TEE 
rae2iP + ra 


L’affixe de IA est d’autre part : — 
Il en résulte que l'expression Re rrorn à pour module et 


k : TT 
pour argument : p ———,% ——%, + IA;IB, le facteur de 


Î 


ù MA\?/IB\°? er 
réflexion de la lame est : R— ) (à) 7 , la variation de phase 


ss Ten AT % 
par réflexion : 9 —— +, + IA,IB + MB,MA et, si le support est trans- 


2 a 
parent, le facteur de transmission est T — ee k st ! =) To 
MB OM IAo 


PROPRIÉTÉS OPTIQUES DE LAMES SIMPLES OU COMPLEXES 231 


(Mo, A, Bo, positions des points M, À, B, pour p—g—o, T, facteur 
de transmission du dioptre n,/n; seul donc du support nu). | 

La figure 11 a été tracée en prenant : n9 = 1, ni — 19773 
No — 1,28 — 4,687, n3 — 1,52 (alumine sur lame mince d'aluminium). 


III. — LEs DEUX COUCHES SONT ABSORBANTES 


C'est le cas le plus compliqué, on ne peut donner de règles géné- 
rales ; on a cependant avantage à utiliser la première forme, en cher- 
chant point par point soit graphiquement, soit par le calcul, l’indica- 
trice du rapport r, et en déduisant par une homothétie convenable le 
lieu des points A, et B,. On peut s’aider dans un tel cas de transfor- 
mations de géométrie élémentaire. On peut écrire l’équation du lieu F 
du point G d’affixe r2 sous la forme suivante : 


: J(E+ p3—v) 
Ÿ bla Joe ps£e T 
Ta == e [62 cu e2iq Æ ra 


qui fait apparaître le mode de construction suivant : 
10 à partir de O tracer la droite OI faisant avec OX l'angle w;, sur 

cette droite porter OI=p: ; 

20 à partir de I et faisant avec OI l’angle £ + vw: —v2 tracer la 
droite IA; | 

3° avec I comme origine, IA comme axe des X, construire la spi: 
rale l': e+ rer; 

4° de I comme centre d’inversion, et avec une puissance égale à 
e:£, chercher, point par point l'inverse de T'; 

5° la figure ainsi obtenue est transformée par symétrie par rapport 
à IA. On obtient par cette suite de transformations l’indicatrice F du 
point G. Ces constructions sont assez complexes, mais nous les indi- 
quons car on peut, en gardant une bonne précision, remplacer dans 
un certain nombre de cas, la spirale FT” par un cercle osculateur à 
cette spirale, ce qui simplifie beaucoup le tracé. 

Généralisation au cas de couches multiples. — Pour des lames 
comportant un nombre de couches supérieur à 2, on utilisera le fait 


b : 
que le rapport , écrit sous la forme : 


; 3 

: j 73049 + — 

b TOP + ro ; ag 
ns ul Re ul? 

do eiP + riro \ b3 

6259 + ra — 

da 


ne fait intervenir les couches sous-jacentes que par le rapport r2. 
Dans ce rapport a; et b;sont les amplitudes complexes réfléchies et 
incidentes dans le milieu d’indice n:, mesurées à-la surface de sépa- 
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ration des milieux d’indice nr; et n;. En groupant les couches succes- 
sives deux par deux à partir du support, et en opérant de proche en 
proche, on arrivera à trouver, par une suite de constructions pour 
deux couches, le facteur de réflexion des couches multiples. Le pro- 
blème n’est simple à résoudre que si les couches sont transparentes. 

Remarques générales. — La méthode graphique permet de voir, 
par l’aspect de l’épure, l'intérêt de telle ou telle association de lames 
minces, elle montre très rapidement la présence ou l’absence de mini- 
mum, les cas où ces minimum sont nuls. On peut également, du 
même coup, observer les variations de phase par réflexion qui peu- 
vent présenter des anomalies curieuses ; nous en trouvons un exemple 
dans le cas où l’on a un minimum nul de facteur de réflexion : dans 
ce cas les courbes X et l', (lieux de M et de A) se coupent en un point 


: , er d 
correspondant à des valeurs bien déterminées de p{arn<+) et 


glarns =). Si la longueur d'onde de la lumière utilisée varie, les 


épaisseurs restant fixes, les points M et À se déplacent. Au passage 
par le point de rencontre des deux courbes la phase subit un saut 
brusque. Une telle lame pourra donner, pour une longueur d'onde \, 
une variation de phase de + et, pour une longueur d’onde très voisine, 
une variation de phase de © + 247 (k entier). 

Conclusion. — Il nous a paru intéressant de montrer comment 
à l'aide de graphiques relativement simples, on pouvait déterminer 
les propriétés optiques théoriques des couches métalliques minces. 
Les équations dont on est parti pour obtenir la construction, sont les 
conséquences de la théorie électromagnétique de la lumière, il en 
résulte que les résultats obtenus pourront se généraliser toutes les 
fois que cette théorie s'applique. 


L'article ci-dessus constitue le développement, accompagné de quelques 
compléments, d’une communication faite le 26 mai 1945 à la Section 
Méditerranéenne de la Société Française de Physique (9). 
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LA DIFFUSION DE LA LUMIÈRE 
AU VOISINAGE DE LA RESONANCE OPTIQUE 


Par Rosertr LENNUIER 


(Laboratoire des Recherches Physiques, Sorbonne). 


SOMMAIRE (1). — On étudie la diffusion, par de la vapeur de mercure à 
très basse pression (1,85.10—* mm.) d’un rayonnement primaire dont les 
fréquences », sont très voisines des fréquences hyperfiues de résonance » 


de la raie À — 2 537 À du mercure, A cet effet le rayonnement émis par 


une lampe à vapeur de mercure émettant une raie À 2537 À large et non 
autorenversée, est filtré par une cuve de quartz remplie de vapeur de 


mercure à une pression variable à volonté ; on supprime ainsi dans le 
spectre primaire des bandes plus ou moins larges autour de chaque centre 


hyperfin de la raie 2 537 À ; les bandes transmises, écartées d'environ 


10? À du centre hyperfin le plus voisin, sont telles que l’interaction de 
résonance ne peut plus se produire malgré l’élargissement dù à l'effet 
Doppler d’agitation thermique. Seules interviennent des interactions de 
diffusion Rayleigh. 

On étudie le rayonnement secondaire diffusé à angle droit du faisceau 
primaire, en mesurant son intensité et sa polarisation ; un champ magné- 
tique H est appliqué aux atomes diffusants, parallèlement à la direction 
d’observation ; enfin une seconde cuve de quartz, également remplie de 
vapeur de mercure, est interposée sur le trajet du faisceau secondaire 
étudié ; suivant la valeur de la pression de la vapeur dans cette cuve, des 
bandes de fréquences plus ou moins larges entourant chaque fréquence 
hyperfine », sont supprimées dans le rayonnement analysé ; on peut ainsi 
déterminer la composition spectrale de celui-ci. 

Les résultats obtenus sont les suivants : 

a) Le rayonnement secondaire comprend non seulement les fréquences 
Rayleigh » (identiques, à l’élargissement Doppler près, aux fréquences 
primaires) mais aussi les fréquences hyperfines de résonance ç, et ceci 
même lorsqu’aucune interaction de résonance proprement dite n'a lieu. 

b) Le rayonnement diffusé sur les fréquences Rayleigh »; révèle une 
durée d'interaction qui n’est pas nulle, et reste mesurable ; on la trouve 
égale, en moyenne, à la moitié de l'inverse de l'écart des fréquences »1 et vo, 


(:) Le travail exposé dans le présent Mémoire a fait l'objet d'une Thèse 
de Doctorat soutenue devant MM. le Doyen J. Cabannes, Louis de Broglie 
et F. Perrin à la Faculté des Sciences de Paris (1947). 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 2 (Mai-Juin 1947). 17 
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soit — | vo— v |[-!. Dans nos expériences la valeur correspondante était de 


l’ordre de 2.10—1° sec. ; cette durée tombe à des valeurs non décelables 
dès que les fréquences primaires s’écartent notablement des fréquences de 
résonance. On peut voir dans ce résultat un aspect de la 4e relation d’in- 
certitude de Heisenberg. 

c) Une fraction incohérente d'émission secondaire apparaît en diffusion, 
comme en résonance ; elle est due à la multiplicité des niveaux fondamen- 
taux des isotopes impairs du mercure. Cette diffusion incohérente observée 
près de la résonance n’apparaît pas, comme on sait, loin de la résonance. 

La théorie permet de prévoir assez bien l’ensemble de ces faits. En 
théorie classique, on peut prévoir l’émission de la fréquence propre de 
l'oscillateur mis en vibration par un rayonnement incident, à condition 
de ne pas négliger dans la solution de l’équation du mouvement de l'élec- 
tron lié le terme correspondant aux oscillations propres; l’intervention 
des durées | vo — v; [-! apparaît alors par la présence de facteurs de batte- 
ments en sin? #(v, — v\){ dans l’expression de l’énergie de l’oscillateur. La 
théorie quantique retrouve les mêmes expressions en leur donnant la 
signification, plus correcte, de probabilités d'observation du système dans 
tel ou tel état : en particulier la probabilité pour l'atome diffusant de se 
trouver dans l’état excité, est proportionnelle à sin? r(vo — v;)é ce qui 
implique que l’atome ne peut rester dans cet état un temps supérieur à 
Pro wvs [is 

Par contre, on n’explique pas la différence essentielle que manifestent 
les émissions », et », du point de vue des durées d’interaction, lorsque 
l’on se contente du schéma quantique habituel de la diffusion : 


En > Er —> En 


(E» niveau fondamental de l’atome, E, niveau de résonance). 

Un schéma serrant de plus près les faits est proposé, faisant intervenir 
un niveau non stationnaire, de très courte durée; celui-ci peut être consi- 
déré comme une fluctuation d'énergie et de configuration électronique à 
partir du niveau stationnaire excité voisin, et on montre que conformé- 
ment à la 4e relation d’incertitude l’atome ne peut rester dans un tel état 
pendant une durée supérieure à hk | E—E,|-! ; l'atome porté par absorp- 
tion du photon primaire dans l’état (E) passe donc ensuite sur l’un des 
états stationnaires E, ou E,. Dans le premier cas il émet la raie Rayleigh, 
et la durée « courte » d'interaction apparaît. Dans le seeond cas il y a 
réémission de la raie de résonance mais seulement après une durée 
« longue » qui est la durée de vie moyenne du niveau de résonance. 


INTRODUCTION 


Lorsqu'un milieu transparent est traversé par un faisceau de 
lumière monochromatique, il devient la source d’un rayonnement 
secondaire émis dans toutes les directions et de même fréquence que 
le rayonnement primaire. C’est le phénomène de la diffusion molécu- 
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laire de la lumière, dont Lord Rayleigh donna en 1899 l'explication 
correcte en considérant que les particules diffusantes sont les molé- 
cules mêmes du milieu éclairé. L'étude expérimentale de la diffusion 
de la lumière ne se développa cependant que bien plus tard, après 
qu’eurent été surmontées par J. Cabannes (1913) les difficultés d’ob- 
servation et de mesure liées à la faible intensité du rayonnement de 
diffusion moléculaire comparée à celle des rayonnements parasites 
qu'on ne savait pas éliminer. À partir de 1920, les recherches expéri- 
mentales et théoriques furent nombreuses. Elles ont été exposées et 
diseutées par J. Cabannes dans son ouvrage La Diffusion moléculaire 
de la Lumière (1). À partir de 1928 la découverte de l'effet Raman 
attira l'attention des physiciens orientés vers l'étude de la diffusion de la 
lumière, et les recherches sur la « diffusion Rayleigh » furent quelque 
peu délaissées : la mesure de la fréquence des raies Raman et de leur 
polarisation donne sur la structure des molécules diffusantes de plus 
précieux renseignements que la mesure de la polarisation de la raie 
Rayleigh. Si certains problèmes difficiles, concernant par exemple la 
diffusion Rayleigh dans les liquides, soulevaient des difficultés qui 
n’ont pas été toutes résolues, le processus même de la diffusion Ray- 
leigh paraissait clairement établi et bien expliqué par les théories 
classique et quantique. 

La théorie classique explique la diffusion moléculaire par la mise 
en vibration forcée des électrons optiques des atomes ou molécules 
par le champ électrique alternatif lié à l'onde lumineuse incidente ; 
le moment dipolaire induit émet à son tour un rayonnement en cohé- 
rence de phase avec le rayonnement primaire; le centre diffusant — 
atome ou molécule — est ainsi représenté par un oscillateur harmo- 
nique dont la fréquence propre v, correspond à l’une des fréquences 
qu'est capable, sous certaines conditions, d'émettre ou d’absorber le 
milieu matériel considéré, la fréquence v; du rayonnement primaire 
étant toujours choisie nettement différente de vs 

La théorie quantique traite la diffusion comme un phénomène 
d'interaction (entre la matière et le rayonnement) du second ordre 
impliquant, en un processus unique, le passage de l'atome de son 
état fondamental à un état excité, suivi de son retour à l’état fonda- 
mental. Les relations auxquelles elle conduit sont plus correctes que 
celles que fournit la théorie classique, parce que la théorie quantique 
permet de tenir compte de l'influence, sur l'indice de réfraction, des 
diverses fréquences de résonance v, de la particule diffusante ; à chacun 
des termes correspondants est affecté un coefficient, dit « intensité 
d’oscillateur », exprimant son importance relative. La théorie clas- 
sique aussi bien que la théorie quantique traitent l’interaction de 
diffusion comme instantanée : l'absorption du rayonnement primaire 
et l'émission du rayonnement diffusé sont simultanées. L'expérience 
d’ailleurs exige également que la durée de l'interaction soit, sinon 
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identiquement nulle, du moins extrèmenent courte ; si en eflet on 
observe le rayonnement diffusé par un gaz sous la pression atmosphé- 
rique, dans une direction oy normale à la direction ax du faisceau 
incident, on trouve que le rayonnement diffusé est totalement polarisé 
dans le plan æoy, à quelques millièmes près (gaz monoatomiques) ou 
à quelques centièmes près (gaz diatomiques), Or, à la pression consi- 
dérée, la durée moyenne entre deux ehoes successifs subis par une 
molécule est de l'ordre de 10—1* see. ; si l'interaction de diffusion 
avait une durée supérieure à ro—!! see., l'action dépolarisante des 
chocs <e ferait sentir. Pour la même raison l'application aux molé- 
cules difusantes d'un champ magnétique parallèle à la direction 
d'observation oy, reste sans aucune influence sur la polarisation du 
rayonnement diffusé. 

Si la fréquence du rayonnement primaire, au lieu d'être très diffé- 
rente des fréquences d'absorption du milieu traversé vient coïncider 
avec l'une d'elles w, le phènomène observé prèsente de tout autres 
caractères. Pour n'avoir pas à faire intervenir les complications intro 
duites par les niveaux de vibrations multiples associès, pour une 
molécule polyatomique, à chaque niveau électronique, nous considé- 
rerons seulement le cas des gaz ou vapeurs monoatomiques — prati- 
quement, des vapeurs métalliques sous faibles pressions; les faibles 
pressions sont rendues nécessaires par la très forte absorption que 
subit, en traversant la vapeur, le rayonnement de fréquence w3 
d'autres raisons sur lesquelles nous reviendrons imposent également 
cette condition. Il y a là une première différence avee l'étude classique 
de la diffusion Rayleigh dont nous venons de parler : celle-ci serait 
pratiquement inobservable sur les vapeurs métalliques à basse pres- 
sion éclairées par un rayonnement primaire de fréquence v, éloignée 
de la fréquence ». Au contraire si », coïncide avec vo, on observe une 
réémission extrèmement intense, dans toutes les directions, et avee 
la même fréquence; c'est le phénomène de la résonance optique 
découvert et étudié tout d'abord par R. W. Wood (1903). Or, à l'in- 
verse de ce qui se passe pour la diffusion Rayleigh, la polarisation 
du rayonnement de résonance émis à angle droit du faisceau primaire 
est très sensible à l'action du champ magnétique : dans le cas du 
mercure et de sa raie de résonance 2 537 À par exemple, un champ 
magnétique d'une fraction de gauss appliqué à la vapeur en rêsoz 
nance modifie de manière sensible la polarisation du ravonnement 
réémis (2). Ce phénomène est lié à la durée non nulle de l'interaction 
de résonance. Supposons le champ magnétique H dirigé suivant oy 
(direction d'observation) et envisageons le eas d’un atome de niveau 
fondamental unique (nombre quantique interne total nul compte tenu 
du spin nucléaire) le niveau de résonance sübissant une décompesi- 
tion du type Zeeman normal. Le rayonnement primaire étant polarisé 
rectiligne (vibration suivant os) son absorption et la réémission du 
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rayonnement de résonance ont lieu par l'intermédiaire des compo- 
santes circulaires inverses 6, et o, liées au champ H. Si celui-ci est 
évanouissant et à la limite nul, la cohérence de phase maintenue 
durant toute l'interaction de résonance permet à chaque paire de 
composantes s inverses de reconstituer par interférence un rayonne- 
ment polarisé rectiligne vibrant suivant oz. Si H n’est pas nul, tout 
en restant faible, les fréquences des vibrations circulaires inverses 


sont respectivement diminuées et augmentées de la quantité 


e .,e 
Ae— 7 9H (g facteur de décomposition de Landé), en sorte que 


le rayonnement réémis un temps { après l'absorption se présente, par 
D2 # . . - 
l’interférence des deux composantes 6, comme une vibration recti- 
ligne dont la direction a tourné autour de oy et fait avec os un 


(4 
angle 6——— gHt. 

L’effet statistique de ces réémissions qui s’échelonnent, à partir de 
{— 0, avec une probabilité égale à e—{/* (+ définissant la durée de 
vie moyenne de l’atome sur son niveau de résonance) est une dépola- 
risation du rayonnement de résonance ; si l’on analyse celui-ci par un 
prisme biréfringent séparant les vibrations parallèles à oz (dont nous 
désignerons par I l’intensité) des vibrations parallèles à ox (inten- 


sité z), on peut définir l’état de polarisation du rayonnement reçu 
- - de I—: 
dans la direction oy par la grandeur « polarisation » P= = - : 


On déduit alors aisément des considérations précédentes (3) que : 
Po 
e 2 
1 + (+ qu) 
le facteur P, étant dû au fait que, même en champ nul, la polarisa- 
tion n’est généralement pas totale (nous reviendrons plus loin sur 
l'origine de cette dépolarisation en champ nul). 
De la mesure expérimentale de P on peut déduire la valeur de +. 
Pour le mercure et le niveau P, correspondant à la raie de résonance 
2 537 À on trouve (4) : 


(1) P—= 


11.10 see. 


Un champ de 3 gauss suffit pour dépolariser complètement le rayon- 
nement de résonance émis dans la direction de ce champ. La valeur 
non nulle de la durée de l'interaction de résonance se manifeste 
d’ailleurs aussi par l'effet dépolarisant des chocs, qui se fait sentir 
dès que la pression de la vapeur en résonance n’est plus extrêmement 
basse (5) ; enfin des expériences effectuées sur des jets atomiques (6) (7) 
ont profité des grandes valeurs que peut avoir + pour certains élé- 
ments (jusqu’à ro" sec.) pour éfaler dans l’espace la réémission de 


résonance. 
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Les phénomènes de la diffusion Rayleigh et de la résonance optique 
apparaissent donc avec des caractères très différents liés principale- 
ment à la durée de l'interaction. Si cependant on fait tendre la 
valeur v, de la fréquence du rayonnement primaire vers la valeur v, 
d’une fréquence de résonance, on doit s'attendre semble-t-11 à passer 
sans discontinuité du phénomène de la diffusion à celui de la réso- 
nance; du point de vue des intensités ce passage ne soulève pas de 
difficulté : l'intensité diffusée croît lorsque v, se rapproche de v, sui- 
vant une loi qui au voisinage de », prend la forme classique : 


Gte 

(vi) ES (evo)? + FF. 

la constante d'amortissement 4rl, étant précisément l'inverse de la 
durée de vie moyenne + du niveau de résonance, Mais on conçoit 
moins bien la transition des durées nulles ou infiniment courtes de 
l'interaction de diffusion aux durées finies de celle de résonance. Or 
si les recherches théoriques et expérimentales sur la résonance pure 
ou la diffusion loin de la résonance sont nombreuses, on n'en trouvait 
par contre aucune, à notre connaissance, sur le passage de l’une à 
l'autre. C’est ce domaine de transition que nous nous sommes donné 
pour tâche d'étudier. 

Les premières expériences exécutées dans ce but (1943) nous 
mirent en présence de phénomènes nouveaux (8) qui nous amenèrent 
à revoir les théories classique et quantique des interactions entre la 
matière et le rayonnement au voisinage de la résonance optique (9); 
nous pûmes ainsi expliquer ces résultats, déterminer Les précautions 
expérimentales à prendre pour en rendre incontestable l’interpréta- 
tion et prévoir un effet jusqu'alors négligé de la diffusion Rayleigh 
(émission de la raie de résonance en même temps que de la raie Ray- 
leigh). Les mesures, reprises avec une précision meilleure et en 
tenant compte de cet examen critique, nous ont permis de confirmer 
nos prévisions théoriques (10) tout en posant de nouvelles questions 
auxquelles nous n’avons actuellement pas encore entièrement répondu 
(voir, ën fine, « Conclusions »). 

Il nous paraît préférable, pour la clarté de l’exposition, de respecter 
l'ordre suivant lequel se sont succédées ces recherches et de diviser ce 
mémoire en trois parties correspondant respectivement aux trois 
étapes que nous venons de mentionner, 


I. — Premières expériences. 


Comme la résonance proprement dite, la diffusion dans son voisi- 
nage immédiat ne peut être observée que sur des milieux de très 
faible densité; pratiquement, on aura recours aux vapeurs métalli- 
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ques sous des pressions d’une fraction de millimètre de mercure; des 
pressions plus élevées (quelques centimètres par exemple) entraîne- 
raient d’une part une absorption trop forte des radiations de fré- 
quences voisines de celle de la résonance, d’autre part la formation 
en proportion non négligeable de paires de Van der Walls (entre 
deux atomes à l’état fondamental) et de pseudo-molécules excitées 
(entre un atome excité et un atome normal) d’où résultent un élargis- 
sement de la raie de résonance et l'émission de bandes de fluores- 
cence. 

Si la pression ne doit pas étre supérieure à l’ordre de grandeur du 
millimètre de mercure, elle ne doit pas non plus descendre très 
au-dessous de 10—* mm. : dès que l’on s’écarte de la résonance, la 
diffusion qui apparaît se présente avec une intensité incomparable- 
ment plus faible ; celle-ci étant proportionnelle à la densité du milieu 
diffusant, on est amené à ne pas réduire trop fortement la pression. 

Nous avons adopté la vapeur de mercure comme milieu diffusant, 
et utilisé le domaine spectral de la raie de résonance À — 2 537 À. La 
raie de résonance 2 537 À n’est pas simple; elle possède une structure 
hyperfine complexe se réduisant en gros à cinq composantes écartées 
les unes des autres de 10-? À environ. Cette structure est due au 
mélange des six isotopes qui constituent le mercure; les raies de 
résonance {S—?P, correspondant respectivement à chacun de ces 
isotopes sont, d’une part déplacées les unes par rapport aux autres 
par effet des masses nucléaires différentes, d'autre part dédoublées 
(isotope 199) ou détriplées (isotope 201) par suite des diverses associa- 
tions possibles entre le nombre quantique interne de l’atmosphère 
électronique dans l’état *P, (J—:1) et le spin nucléaire non nul des 
isotopes impairs (1/2 pour l’isotope 199, 3/2 pour l’isotope 201). 

On obtient ainsi (11) le schéma de la figure 1 représentant les posi- 
tions respectives, la composition et les intensités relatives pour cent 
de chacune des cinq composantes (X provenant d’un isotope pair, 
À et B de l’isotope 199, ab et c de l’isotope 201). 

Cette structure complexe de la raie 2537 À entraîne de sérieux 
inconvénients par les complications qu’elle introduit; il résulte en 
outre de la dégénérescence de l’état fondamental des isotopes impairs 
(spin nucléaire non nul) une notable proportion de réémissions 
incohérentes (12), venant accroître la complexité du rayonnement 
secondaire et abaisser son taux de polarisation en champ nul. 

Malgré ces inconvénients (dont le dernier se retrouverait, en fait, 
avec n'importe quel autre métal) l'adoption du mercure se justifie par 
l'extrême facilité avec laquelle il permet de réaliser les pressions de 
vapeur convenables et la possibilité d’obtenir sans difficulté une 
source de rayonnement primaire particulièrement adaptée aux recher- 
ches en vue. La nécessité d'opérer dans le domaine ultra-violet ne 
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soulève pas d'obstacle sérieux : toute l'optique doit être en quartz 
(cristallin ou fondu), le récepteur étant la plaque photographique ; 
les émulsions « Superfulgur » des Etablissements Guilleminot sont 
encore très sensibles aux longueurs d'ondes voisines de 2 537 A, et 
leur grande rapidité en justifiait l’usage de préférence à celui d’émul- 
sions plus fines (malgré l'emploi de ces plaques rapides nos poses 
duraient couramment plusieurs heures). 


29,27 


X |204 


AX= 215 n5 0 - 104 -254 x10® À 


Figeere 


Description du montage. — Le montage est disposé suivant deux 
axes rectangulaires ox, oy, se coupant au sein de la valeur de mercure 
diffusante. Celle-ci est contenue dans un tube-laboratoire que nous 
désignerons dans la suite par T. Le long de l’axe Ox qui définit la 
direction du faisceau primaire, sont successivement disposés (voir 
fig. 6, IITe Partie) : la source S du rayonnement 2 537 À, placée au 
foyer d'une lentille de quartz L,; une cuve C, de 10 cm. de long 
fermée par des fenêtres de silice fondue à faces planes et parallèles, 
et contenue dans un four électrique cylindrique ; C;, est remplie uni- 
quement par la vapeur de mercure émise par une goutte de mercure 
située au fond d’un appendice qui passe à travers le four cylindrique 
et peut être portée à une température inférieure à celle de l’ensemble 
par un second four. A la suite de C, une seconde lentille de quartz L: 
identique à L; (diamètre 4 cm., distance focale 18,3 cm. pour 2537 À) 
concentre le faisceau primaire à l’intérieur du tube T, en O. Le long 
de oy et à la suite de T se trouvent : un prisme biréfringent de Wol- 
laston et l'appareil photographique. L'objectif de chambre est formé 
de deux lentilles plan-convexes de quartz accolées, ayant chacune 
5 cm. de diamètre et 18,3 cm. de distance focale. Autour de T est 
disposée une paire de bobines de Helmholtz permettant de plonger 
la vapeur diffusante dans un champ magnétique uniforme, de direc- 
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ton oy, et pouvant aller jusqu’à 200 gauss ; des bobines auxiliaires 
non reproduites sur le schéma, d’axes respeclifs ox et oz, permettent 
de compenser le champ terrestre. 

Le {ube-laboratoire T est un tube en croix, l’une des extrémités de 
chaque branche étant recourbée et amincie en forme de corne (piège 
contre la lumière parasite), l’autre extrémité étant fermée par une 
glace de quartz fondu, plane à faces parallèles et sans biréfringence ; 
tout le tube est en quartz; l’une des branches se prolonge par un 
tube en U renversé, dont l'extrémité fermée contient la goutte de 
mercure ; celle-ci sera, dans la plupart des expériences, plongée dans 
un thermostat contenant de la glace fondante. Toutes précautions 
avaient été prises pour que la vapeur de mercure qu’il renferme soit 
parfaitement pure et qu’en dehors de cette substance, un vide parfait 
règne à son intérieur. Diamètre des fenêtres d'entrée et de sortie : 
30 mm. ; distance de ces fenêtres au point O de croisement des axes : 
45 mm. 

La source S est constituée par une petite ouverture rectangulaire 
de 0,5 X 5 mm? (grand côté parallèle à oy) découpée par un dia- 
phragme dans la partie la plus lumineuse d’une lampe Otens des 
Etablissements Gallois et Cie. 

Cette lampe est un tube en forme d'étrier qui fonctionne sous une 
pression très basse de vapeur de mercure (de l’ordre de o,1 mm., sa 
température n’excédant pas 80°) et est alimenté sous haute tension 
par un transformateur de 500 watts fournissant à vide 5 000 volts; la 
tension d’amorçage est de 2 500 volts environ, celle de fonctionnement 
de régime de 600 volts aux bornes du tube; le courant dans le tube 
est d'environ 5o mA. Dans ces conditions le rayonnement émis se 
compose des raies principales du spectre du mercure et, avec une 
intensité dépassant de beaucoup celle des autres raies, des deux raies 
de résonance 1 849 À et 2 537 À. 

La première (1 849 À) n'intervient rigoureusement pas dans nos 
expériences ; les plaques photographiques utilisées sont en effet tota- 
lement insensibles au rayonnement 1 849 À que pourrait réémettre la 
vapeur du tube T sous l'effet de ce rayonnement primaire : la sensibi- 
lité des plaques tombe brutalement entre 2 400 et 2 300 À et est nulle 
au-dessous de 2250 À (La radiation 1 849 À ne parvient d’ailleurs pas 
dans la région observée de la vapeur du tube T car elle est beaucoup 
plus rapidement absorbée que la raie 2 537 À ; le coefficient d’ absorp- 
tion k, (voir sa définition III® partie) de la vapeur de mercure est 
30 fois plus grand pour 1 849 À que pour 2 537 À. Enfin l'oxygène 
atmosphérique et le quartz l’absorbent notablement). 

Nous avons d’ailleurs tenu à vérifier directement que les phéno- 
mènes observés restent identiques lorsque l’on interpose sur le trajet 
du faisceau primaire une lame de gélatine qui arrête totalement la 


radiation 1 849 A. 
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La raie 2537 À émise a une intensité 1 000 fois plus grande que 
celle de la raie la plus voisine (2 482 À); étant donné la très basse 
pression de vapeur diffusante du tube T (1,85.10—* mm.)il n'y a 
rigoureusement que. la raie 2 537 À qui puisse être réémise par la 
vapeur de T ; aussi avons-nous pu éviter l'emploi d’un monochroma- 
teur, la vapeur diffusante constituant en l’occurrence le plus sélectif 
de ces appareils. 


La raie 2537 À émise par la lampe-source est large : dans les condi- 
tions normales de son fonctionnement, sa structure hyperfine est 
élargie en une petite bande d'environ 6,5.10— À de largeur; nous 
avons mesuré celle-ci avec un interféromètre de Perot et Fabry à 
lames de quartz aluminées (la distance des composantes hyperfines 
extrêmes de la raie 2537 À non élargie est de 4,7.10—°? A); sauf sur 
ses bords, l'intensité le long de cette étroite bande est grossièrement 
uniforme (légèrement renforcée autour des centres hyperfins d'abs- 
éisses 21,5; 11,5 et o X 102 À, fig. >). Malgré cet élargissement 
l’auto-renversement autour de chaque centre hyperfin est inexistant 
ou très faible (au plus de l’ordre de grandeur de la demi-largeur due 
à l'élargissement par effet Doppler, soit 10% À); nous avons pu 
observer la réémission de résonance pure excitée par ce rayonnement 
dans la vapeur du tube T pour des pressions infimes de cette dernière ; 
la goutte de mercure du tube T avait été élevée à la température de 
— 100°, après 48 heures passées dans l’air liquide, au bout desquelles 
nous avions constaté la disparition de toute réémission ; l'émission 
de résonance apparut alors avec une pose photographique d’une 
heure ; la goutte de mercure ayant été réchauffée jusqu'à — 39°, tem- 
pérature de fusion, la résonance apparut en quelques secondes de 
pose. 

Si l’on interpose la cuve C, sur le faisceau primaire, la pression de 
la vapeur de mercure contenue dans cette cuve restant faible (de 
l’ordre de 10-° mm.) on obtient à la sortie de C, un rayonnement 
dans lequel les centres des composantes hyperfines de 2 537 À ont été 
supprimés par absorption; on peut en augmentant la pression 
dans C;, supprimer autour de chaque centre hyperfin une bande de 
fréquences de plus en plus large (fig. 2); on passe ainsi de l’eæcita- 
lion de résonance pure, due aux centres hyperfins (), (w), ete., à 
l’excitation par des fréquences (v), (vi), etc., de plus en plus éloi- 
gnées des fréquences de résonance. L'accroissement de la pression p: 
dans la cuve C, doit donc nous faire passer progressivement de la réso- 
nance pure à la diffusion Rayleigh à travers un domaine très étroit de 
fréquences (d’une largeur, dans l’échelle des longueurs d'ondes, de 
l’ordre de 107? A) ; l’élargissement de la raie 2537 À fournie par la 
source, en une bande couvrant les cinq composantes hypertfines, doit 
donc nous permettre, par le jeu de la cuve sélective C;, d'isoler ces 
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bandes étroites de fréquences (v;) très voisines des fréquences pro- 
pres (vo), mais distinctes d'elles, et sur lesquelles nous présumons 
que doivent apparaître des caractères marquant le passage de l’inter- 
action de résonance à celle de diffusion. 

Nous avons cherché, pour compléter l'étude de notre source, s’il 
était possible de faire apparaître la structure hyperfine de la raie 
émise en modifiant les conditions de son excitation. Une sous-alimen- 
tation de l’arc reste inefficace : mais un refroidissement au-dessous de 
0° C. des régions du tube voisines de celle que nous utilisions comme 
source, a permis d'obtenir le résultat cherché (le refroidissement a 
été produit en faisant tomber de l’éther goutte à goutte sur la partie 
du tube à refroidir, la forme de la lampe se prêtant mal à un refroi- 
dissement par circulation d’eau). Le rayonnement 2 537 À émis dans 
ces conditions est totalement absorbé par. la cuve C; à o0 C., ce qui 
prouve qu’il se réduit aux composantes hyperfines; nous avons 


observé directement celles-ci en formant les anneaux de l’interféro- 
mètre de Perot et Fabry avec des lames d’air d'épaisseur 5 mm. et 
10 mm. (avec cette dernière il y a déjà superposition des systèmes 
d’anneaux correspondant aux diverses composantes, mais le pouvoir 
de résolution meilleur permet d’observer des anneaux très fins, bien 
séparés, dont les diamètres sont en accord avec les écarts des centres 
hyperfins donnés par divers auteurs (11) et représentés fig. 2). 

Résultats des premières expériences. — Comme nous l'avons pré- 
cisé dans l’Introduction, il s’agit ici d'expériences effectuées dans un 
but d'exploration en vue d’orienter des considérations théoriques et de 
préparer des expériences définitives. 

Le tube T est à la température ambiante, la goutte de mercure 
qu’il contient est à o° C. Le champ magnétique est parallèle à oy et 
vaut 3 gauss; dans ces conditions le rayonnement de résonance est 
totalement dépolarisé. La polarisation du rayonnement réémis est 
mesurée par comparaison photométrique des éclairements fournis 
sur la plaque photographique, respectivement par chacun des deux 
faisceaux (I) et (£) séparés par le prisme de Wollaston. Pour ces 
mesures préliminaires nous ne disposions pas encore de l’échelon de 
densités optiques que nous avons fait construire en vue des mesures 
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définitives (Ie partie); la comparaison des plaques photographiques 
était faite par la méthode d’égalisation des densités par variation des 
temps de pose, méthode peu sûre par suite de l'impossibilité de 
définir un facteur de Schwartzchild unique le long de la caractéris- 
tique ; les résultats ne sont donc valables qu’à 10 0/0 près environ. 
10 Cuve C; non interposée. La polarisation du rayonnement réémis 
e e : 4 0,10). 
20 Cuve C; interposée, sa goutte de mercure portée à une tempé- 
rature {, (pression pi) le reste de la cuve à une température légère- 
ment supérieure. La polarisation du rayonnement réémis augmente 
à mesure que #, croît. 
Le tableau suivant donne l’allure de la variation : 


est érès faible, mais cependant non nulle (1) (P — 


LEP EMEA (CT EScamotée) "760 Gro 860 
PAS Pt 0,10 0,40 0,70 0,73 
(ro— vi) : . 10 1,7 2,0 2,5 C0 SEC 


La dernière ligne indique l’ordre de grandeur du renversement 
imposé par C:, autour de chaque centre hyperfin, à la raie excita- 
trice transportée par le faisceau primaire ; la demi-largeur de l’étale- 
ment spectral dû à l'effet Doppler d'agitation thermique des atomes, 
est Æ —0,5.10° sec.—t (soit 1,1.10* À) (2). On voit donc que le 
rayonnement réémis se polarise, dans le champ de 3 gauss, à mesure 
que les fréquences excitatrices v, s’écartent de chaque centre hyperfin, 
la polarisation n’apparaissant nettement que lorsque les fréquences 
du rayonnement primaire se distinguent suffisamment des fréquences 
propres élargies par effet Doppler. Nous assistons là au passage de 
la résonance pure (domaine de superposition des fréquences primaires 
et des fréquences propres) à la diffusion Rayleigh. Dès qu’elle devient 
observable (c’est-à-dire dès qu’elle n’est plus masquée par la réso- 
nance pure) l'interaction de diffusion se manifeste avec une durée 
beaucoup plus courte que 10° sec., puisque sa polarisation apparaît 
avec un champ de 3 gauss appliqué suivant oy. 

30 Si, maintenant fixe la température #, de C;, on augmente Ja 
valeur de H, on constate que la polarisation ne varie pas sensible- 
ment tant que H reste faible (H < 20 gauss) puis décroît lentement 
lorsque H continue à augmenter : il faut des champs de plusieurs 
dizaines de gauss pour diminuer de quelques centièmes la valeur 
de P, et de plusieurs centaines de gauss pour l’annuler. 

Cette expérience suggère que l’interaction de diffusion au voisinage 


(°) Le rayonnement primaire traverse en effet 4,5 cm. de vapeur dans 
le tube T avant de parvenir dans la région observée. 
(?) Le calcul de ces données sera indiqué dans la Ile partie. 


OT 
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de la résonance n’est pas instantanée, et qu’elle possède une durée 
mesurable. 


La relation (1) (p. 237) valable pour le rayonnement de résonance : 


(1) P== Ps 


2 


e 5 
1 + (£ ous) 


n'est certainement plus applicable à la diffusion; elle peut provi- 
soirement nous servir, néanmoins, à préciser un ordre de grandeur 
de la durée Af de l'interaction de diffusion en substituant Af à + 
dans (1). On obtient des valeurs de l’ordre de 3.10—‘° sec., très infé- 
rieures à la durée de l'interaction de résonance (1—1,1.10—" sec.). 
Les durées Af ainsi déterminées semblent d’ailleurs décroître lorsque 
croissent les écarts ( | v;, —, | )entre les fréquences du rayonnement 
primaire et les fréquences de résonance. 

Enfin nous pouvons remarquer que ces valeurs Af sont du même 


ordre de grandeur que les inverses des écarts moyens entre 


(I ver | ) 
les fréquences. 

Nous entrevoyons par conséquent, à la lumière de ces expériences 
préliminaires encore trop sommaires, l'existence d’un phénomène 
nouveau (‘) : l'ënteraction de diffusion ne serait pas instantanée, elle 
posséderail une durée moyenne finie, mesurable au voisinage de la 
résonance, et fonction décroissante des écarts (v1 — vo). 

C’est guidé par ce résultat que nous allons aborder le problème du 
point de vue théorique, avant de reprendre de manière critique et 
avec plus de précision l’étude expérimentale de ces phénomènes. 


Il. — Théorie de la diffusion 
au voisinage de la résonance. 


Dans cette seconde partie nous examinerons successivement le pro- 
blème de l'interaction entre la matière et le rayonnement au voisi- 
nage de la résonance, du point de vue de la théorie classique (A), 


(‘) En même temps que nous obtenions ces résultats, P. Soleillet et J. Plo- 
quin en obtenaient d’analogues en cherchant à exciter la résonance de la 
vapeur de cadmium par la raie 2288 A fournie par une source qui provo- 
quait un auto-renversement partiel de cette raie (C. R., 217 (1943), 369). 
D'autre part, nous pensons que les résultats inexpliqués obtenus bien 
avant par P. Soleillet sur la dépolarisation du rayonnement de résonance 
2 288 À du cadmium (C. R., 187 (1928), 214) doivent être attribués égale- 
ment à l’apparition, à côté de l’interaction de résonance pure, d’une inter- 
action de diffusion. 
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puis du point de vue de la théorie quantique (B), enfin le rôle joué 
par l'effet Doppler dû à l'agitation thermique des atomes dans 
l'apparition soit de l'interaction de résonance soit de celle de la diffu- 
sion Rayleigh (C). 

(A). — Nous nous placerons d’abord au point de vue de la théorie 
électromagnétique classique. Pour celle-ci, l'atome est assimilable à 
un oscillateur de fréquence propre w, la particule en vibration étant 
un électron dont nous désignerons la charge par e (U.E.S. C.G.S.), 
la masse par m, l’élongation par x. 

Nous rappellerons d’abord quelques résultats bien connus (voir 
par exemple Louis de Broglie (13)). 

a) Emission dipolaire.— L’électron exécutant librement ses oscil- 
lations de fréquence propre, un moment dipolaire variable & appa- 
rait : 


(2) & — eXo COS 27 (vol + ©) 
l'énergie rayonnée par unité de temps par le dipôle est : 


dwW 16m tee : " ; 
(3) te æi (c vitesse de la lumière dans le vide) 


et l'énergie de l’oscillateur : 
(4) ARMES: 
En réalité par suite de son rayonnement, l’oscillateur ne conserve 


pas indéfiniment cette énergie. On a, à un instant quelconque : 


(5) dW Br°vie? w 


dt —  3mc 


en sorte que l’énergie décroît exponentiellement suivant la loi : 


(6) W= Wei 
avec : 

8r2e2v} 
(7) ko x 


so ( # À . 5 
La quantité + — Fer définit la durée de vie moyenne de l’oscillateur 


en rayonnement. 
: > : S 
Le champ électrique rayonné É a une amplitude qui décroit comme 


e "lo et peut s’écrire, en introduisant les grandeurs complexes 
à > —> 
conjuguées 6 et &* telles que : 


Ré 4e 
(8) se des 


6 — Eee 2rlee2mivet 
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L'émission dipolaire n’est donc pas strictement monochromatique et 
Ja décomposition spectrale de l'onde émise peut être représentée par 
l'intégrale de Fourier : | 


> Er 
(9) 7 — [ Ave V4 
e 0 
avec : 
Es: 
=? & 


10 Pet! BEL RGO] 
( ) ( 2TE (Vo — Y, — 270 
La fraction d énergie finalement rayonnée dans le domaine des fré- 
quences v, v + dy est : 


(11) dw, RE Tody +, 
Wo z| (ve — v}? + T6] 


Il y a donc émission d'une raie de largeur naturelle 2T4 et de fré- 
quence centrale w. 

b) Diffusion cohérente. — Supposons l’oscillateur précédent ini- 
tialement au repos (ce qui « correspond » à l’atome sur son niveau 
fondamental) et recevant à partir de l'instant {— 0 le rayonnement. 
monochromatique représenté par son champ électrique au point consi- 
déré : 


a 
(12) EE, cos 2r(vil + +) 


(Les oscillations sont assez petites par rapport à la longueur d'onde 
pour que la phase 2x9 reste la même au cours du mouvement de 
l’électron). 

Négligeant d’abord tout amortissement, on peut représenter le 
mouvement de l’électron par l’équation différentielle : 


(13) m Le + ri —=:tE cos 27(vit + &). 


Il est d'usage lorsque l’on étudie la diffusion de la lumière, de ne 
retenir de la solution de (13) que le terme contenant la fréquence 
imposée, et d'écrire : 


€Eo 


NIET ee ET 4 
Eu sente) cos 27{vil + &) 


(14) 


auquel correspond le moment électrique induit : 


(15) Rex — ex cos ar(vil + 9). 
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L'énergie diffusée par seconde sous forme de rayonnement secondaire 
de fréquence Rayleigh v, est donc : 


Pa Due 
. TÔT, one e\4Ey 
(16) AW = STE 5 4- 


3c? NE 3m2c(v — Vi) 


On y reconnaît, lorsque v  v, la loi en 1/2j de Lord Rayleigh. 

Mais en procédant ainsi on néglige systématiquement un terme 
contenant la fréquence propre » de l’oscillateur, et nous verrons par 
la suite qu’il est essentiel, pour interpréter correctement les résultats 
des calculs, d'écrire la solut:on de (13) sous sa forme complète : 


€cE 


Fu gen — vi) 


(17) cos 2r(vit + ©) + B cos 2r(vof + à). 


Ecrivant qu'à { — 0 l’oscillateur est au repos on a : 


Æ RES 
B—— . 3 V 1 3 sin? 2T9 

(18) krm( — vi) vo 

Vo — Vi 


L to 2T0 — (: 2) 19 279. 


Puisque nous nous intéressons à la diffusion au voisinage immédiat 
de la résonance, nous tiendrons compte de la condition l’exprimant : 


| Von” i | < Vo 


En nous interdisant ici l'égalité de v, et de v, puisque nous négli- 
_ v)] d à P q te] 
geons pour l'instant tout terme d'amortissement). 
On a alors : 


Dit cat anfEt su 
(18 bis) &rm(vy — vi) 
NE 
(19) æ €E) 7 [cos 2r(vit + ©) — cos an(vot + e)] 


nn &rm(vi — Vi 
qui peut encore s’écrire : 


eFo , } : Vo + Vi 
= = SIN {vo —Yj){ sin or y e). 
2rm(v — 1) à ) à rs 


(19 rs) DES 
Sur la forme (19) on lit que, du point de vue de sa composition spec- 
trale, l’oscillateur possède les fréquences v, et v;, : le rayonnement 
diffusé les fera apparaître toutes deux par conséquent, en sorte 
qu'il faut prévoir la présence, à côté de la raie Rayleigh de fré- 
quence v;, de la raie « de résonance » de fréquence w. 
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Sur la forme (19 bis) on lit que l’amplitude de l’oscillateur subit 
des battements de période très longue devant celle des vibrations : 


€E 


(ae) A 2TÈm | ve | 


| sin (Yo = vi)é | 
en sorte que l'énergie de l’osciliateur subit également des battements 
de fréquence | vo — vi | : 


9 
eE, 


DIE TENNIS aitu PE B jou ni 
{21) NN 2 ml ! D enr = p 1 (vo — vi)é. 


L'oscillateur passe donc par un état de repos à des instants espacés 


ASS I 
de la période rie Nous retrouverons des termes de battements 
EL 


identiques lorsque nous aborderons le problème par la théorie quan- 
tique, et nous leur donnerons alors leur interprétation correcte 
exacte. 

L'énergie diffusée par seconde apparaît à la fois sur v, et sur w. 
Elle a la valeur moyenne : 


etEîvi 

(22) AW, — ane) (sur vw) 
124 

(22 bis) AW = _— (sur v) 


F4 3m°e(v — vw) 3 


Elle se trouve donc, très sensiblement, également répartie sur 
et 1, l'expression (22) de AW, étant la même que l'expression (16) 
obtenue en négligeant les oscillations de fréquence »,. 

Le rapport R de l'énergie diffusée par seconde au flux I, d’énergie 
incidente par unité de surface et par seconde (!) est : 


4 2 
AW: Brev, ( Eic ) 
23 R ES ET GE NT Il ZE —— 
\ ) L Lo 3m (V9 — vi) - 8T 
4 
: AW) 8Te'vo 
R premier ire OU NI R . 
(23 bis) 0 I 3mtc (vt — v)" qi 
c) Introduction des termes d'amortissement. — Nous avons déjà 


rappelé qu’un oscillateur réel est toujours amorti, ne serait-ce que 
par suite de son rayonnement ; nous allons maintenant tenir compte 
de cet amortissement « naturel » en supposant négligeable toute autre 
cause d'amortissement (chocs entre atomes par exemple). 
Introduisant la constante d'amortissement l', définie par les équa- 


(:) Les rapports R ainsi définis ne sont pas exactement les rapports de 
Lord Rayleigh. 
Ann. de Phys., 12° Série, t. 2 (Mai-Juin 1947). 18 
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tions (5), (6) et (7), et une constante analogue l', relative au rayonne- 
ment incident (qui, provenant d’atomes réels est nécessairement 
amorti lui aussi) on obtient pour équation du mouvement de l’élec- 


tron lié : 
d 3 d a T4 —97T 
(24) ml + rl D + 4 + the | — Eee cos 2r(vit + 0). 


Une telle généralisation, inhabituelle en théorie de la diffusion, est 
couramment appliquée à des circuits électriques oscillants. La solu- 


tion de (24) s'écrit : 
(25) æ—Ae 7 cos 2r(vot + à) + Be *"tf cos 2r(vit + 9 +8) 


avec : 
eEo 


B— 9 m 9 
(26) rm [ —v? + (To — La}? + 4V(To — T4}? 


tg 270 —2v,(l 5 — M ET — + (C5 —T}] 1. 


Les constantes d'intégration A et à sont déterminées par la condition 
qu’à l'instant {— 0 l’oscillateur est au repos, le rayonnement inci- 
dent lui étant appliqué à partir de cet instant. On a : 


À cos 210 ——B cos 27(o + 0) 


2 1 Fi — To 
@7) tg 2018 2m (9 + 0) + ———. 


Nous nous placerons toujours au voisinage immédiat de la réso- 
nance, c’est-à-dire dans des conditions telles que : 


(28) [M —v | € v. 


D'autre part l'amortissement naturel est toujours très petit devant la 
fréquence du rayonnement : 


(28 bis) Fey, Mes 


Justifions numériquement, pour le problème qui nous intéresse, les 
relations (28) et (28 bus). 
Pour le rayonnement x, — 2 537 À, on a : 


V=1,18.10! sec 


(valeur moyenne pour la raie complexe possédant une structure 
hyperfine). 
lo—0,71.10 sec 2: 
La relation (28 bis) se trouve ainsi justifiée. 
D'autre part un domaine spectral entourant sur une largeur totale 
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Fi L * . . 
de 1 À l’ensemble des composantes hyperfines (domaine qui, d’après 
EC »,° . . se . RO 4 

nos expériences préliminaires, est celui à l’intérieur duquel s’opère 
le passage de la résonance pure à la diffusion sous son aspect clas- 
sique) réalise la condition : 

] Vi, [ | }4 NS | 

AL RON AS PL ES UN rt 

F DC) LE <RIMIOST > 

La condition (28) se trouve donc réaliste dans tout le domaine consi- 
déré. Notons enfin que, dans ce domaine, on peut considérer des 
écarts (; — vs) réalisant simultanément les conditions : 


(29) [uv | vo et [u—v| > let. 


La réalisation des conditions (28) et (28 bis) permet alors d'écrire : 


| — 9 +0 
bis 
(27 bus) AE | 
6 bis = . 
(2 ; ) 4m + V)V {vo — M)? + (To — Li}? 


La solution de (2/4) satisfaisant aux conditions initiales est donc : 
PRE à €Eo 
(30) Brmfvo +) Ve MP + To — Pi 
Le} cos on(vt + 8)—e*"l cos 2x(vot + 5)] 


Le crochet de (30) peut se mettre sous la forme : 


Col nr emo) cos (V1 _—— vo)é cos on("e t + ;) 


_— one + el) sin r(v — vo} sin 2m | M t + ;) } 
On peut donc considérer l’élongation x, à un instant donné, comme 


: . sŸ + v , 
celle d’un mouvement harmonique de fréquence - à * et d'ampli- 


tude x, telle que : 


SEA (e—2rlit — e—2rlo) cost ru — vo)t 
3 anna 2 (e—27l'iê + e—27lol) sin? r{m — vw)/] + 
qi) TO 16m mA E JU — UP + (lo — T1} 


Il est commode, suivant le cas considéré, d’écrire le crochet du 
numérateur de (31) sous l’une ou l’autre des formes suivantes : 
(eme ere uft 22 ke—27lo+ li sin? r(v;, — vo){ 
(31 bés) — er 2Tilo+Ti)é [sin? r(v —vo)t + sh? (ls — Fo}t] 
—e ht + e Ari _—. 2e—2%lo+ li) cos 27 (V0 x vi). 
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L'énergie de l’oscillateur à l'instant é a la valeur : 
2 
(32) W=orm("it) La 


Comme dans le cas où nous négligions tout amortissement (21), nous 


trouvons que W est soumise à des battements de période Fret 


et qui apparaissent avec leur maximum de netteté pour l, —T, (soit, 
pratiquement, lorsque | l—=1; | lo + l,). On a alors : 


dE 
(33) W — Er e#"Pof sin? (vo — viWé. 

Nous retrouverons en théorie quantique des expressions du 
type (31), (31 bis) et (33) et nous pourrons alors en rechercher la 
signification physique. 

Répartition spectrale du rayonnement diffusé. — On l'obtient 
par le développement en intégrale de Fourier de l’expression (30) 
de æ. Posant : 


4 —27Tivt : iv! 

(34) a | [Xe 2TLV ie Xe. iv Tdy 

On a : 

4 eEpe—2T0 œ + vb; 
Xe ————— "  — —__ _ —_—_—_—_— bent 1+ivi)é 
Vent) (To — 1 Jo 

(35) pre LS à x e dt 

SF : : — mi 


= 8rm(vo + 1)V(vo— vs P+(To— Tip VV + ils vil 


L'énergie se répartit dans le spectre diffusé proportionnellement à 
| x f, c'est-à-dire suivant la loi : 


Cte 
AE) = Lo=vot + TT — vo) + 16] 
Le spectre de diffusion comporte la raie Rayleigh, avec la fré- 
quence v.et sa demi-largeur V,, et la raie de résonance avec sa fré- 
quence », et sa demi-largeur Vs. 

Lorsque v, et v, sont bien distinctes (iv | > et l';) on peut 
distinguer l'énergie diffusée qui apparaît dans la raie Rayleigh de 
celle qui apparaît dans la raie de résonance. Le calcul de leur rap- 
port se déduit immédiatement de (36) : 


W: lo 
(37) WE 
Nous pouvons calculer directement chacune des valeurs W, et Wi: 
il s’agit ici, non de l'énergie diffusée par seconde (cette grandeur 
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devient moins intéressante à considérer dans le cas actuel de rayon- 
nements amortlis) mais de l'énergie totale réémise par diffusion sous 
l'excitation du train d'ondes amorties représenté par le 2° membre 
de (24). Il est commode pour obtenir immédiatement les énergies 
contenues respectivement dans la raie Rayleigh et dans la raie de 
résonance, de se reporter à la forme (30) de æ. On a : 


W AUS % Te FE —hnlit y 
RUE 0 r3 13€ 
(38) C 167m?( V6 — vi) 
4 co 2 
Wo —— pee va Lau Site e-4Tlo/Jt 
3 /0 167 nv — vw) 
w 1 eivlEf 
== — > — °° 
< 4TT 4 3m? — 
(38 bis) (iv) 


1 eiVÈES 


pu IN 7 din aa 
4rTo 3mc(% — vi) 


Nous pouvons encore considérer les rapports R déjà introduits 
en (23) et (23 bis) en les définissant comme les rapports de l’énergie 
totale diffusée sur les fréquences (v;) et (“) respectivement, au ftux 
total d'énergie incidente reçu par 1 cem?; ce dernier a la valeur : 


ci Eîc —Erlit I EŸc 
(39) J ea RS & 
D'où : 
R 8metv} 
(Go) ME 3mc*(v — vw) 
: ne 8e vt 
(4o bis) mi Lib + PTE 


On voit que R; a la même valeur qu’en (23); on peut pour le 
calcul de ce rapport, ne tenir compte ni de l'amortissement du 
rayonnement primaire ni de l'émission de la raie de résonance. 


Quant à R,, on a : 
Tr 
(41) R=D Tr R. 


On retrouve évidemment la relation (37). 

L'important résultat qu’expriment les relations (37) et (41) peut 
paraître lié à l’expression analytique par laquelle nous supposons 
représenté le train d'ondes incident (2° membre de (24)). | 

Nous allons montrer qu'il n’en est rien, et que la rate de r'éso- 
nance v, apparaît toujours, avec une intensité relative donnée par 
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(37) ou (41), même si la décomposition spectrale du rayonnement 
primaire ne correspond pas au profil spectral dit naturel. 

Supposons toujours que l’atome diffusant est représenté par l’oscil- 
lateur dont les vibrations libres sont les solutions de : 


dx = dæ > Mu 2 
(42) Te ho + hr + lo)x — 0 
soit : 
(43) æ—e" "li, cos arvot + C2 sin 27wf]. 


Mais prenons pour expression du champ électrique transporté par 
l’onde incidente une fonction E(f) très générale, soumise à la seule 
condition de représenter par sa décomposition spectrale une raie fine 
de fréquence centrale v, et de demi-largeur l, (la demi-largeur étant 
définie, selon l’usage, par la quantité dont il faut s’écarter de y, pour 
que l'intensité tombe à la moitié de sa valeur maxima); le profil de 
la raie peut donc être quelconque et différer de celui d’une raie 
« naturelle ». 

L’oscillateur étant au repos puis, à partir de {—0, soumis à l’action 
d’une telle onde incidente, prend un mouvement défini par : 


dx dæ a 2 € 
(44) Je + ho + kr(vi + T)x = -r E(0. 
Ecrivons le second membre sous la forme d’une intégrale de Fourier : 
E(# ; 
(45) = (A, cos 2m + B, sin 2xv)d. 


La condition de « raie fine » s'écrit : 

! 2 2 2 2 

(46) À, +B,<A,, +B,, pour |v—" | >T,. 
On pourra en particulier avoir éventuellement (Ye 


(47) AŸ, + By, —0. 


Une solution de l'équation complète (44) est : 


(48) de =}. (a, cos 2rvt + b, sin 2rvf)dy 
A A, —4uB, 
Vel + TG ](+p2) ï avr 
(49) OÙ pe 
b B,, + A, W—V+T, 


or &r2| vi — + Ci J( + pi) 


(!) La condition E({) = o pour {<< o imposée au champ primaire rend 
en toute rigueur irréalisable la condition (47). Il reste que la démonstra- 
tion actuelle ne fait aucune autre hypothèse sur la forme de E({) que 
celle qu’expriment (46) et la coupure à {= 0. 
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La solution complète est donc : 


(5e) ne | (a, cos arvt + b, sin 2rv{)dy 


+ cn 0 cos 2rvol + C2 sin 2rvot]. 
Le second terme, qui correspond aux oscillations propres, peut 


lui-même se mettre sous la forme d’une intégrale de Fourier ; on déve- 
loppera ainsi la fonction : 


se Henri, cos 2rvot + C2 sin 2rwf] pour{é>o 


f\t)= 0 pour {<< o 
soit : 
(51) fo= |. (x, cos 2rvé + B, sin 2rv{)dy 
0 
avec : 


ee lof2t [ (= Lo )] 
rss Get G Fo À LV 


5/27 [ Vo — V Lo 
= fe af) 
( B, (over) Ë lo Vo Ÿ 


La solution (50) s'écrit donc maintenant : 


(52) 


(63) (= f, [(a,+2,) cos amv + (b, + 8) sin nv]. 
Conditions initiales : 


“o)e() = 


D'où : 
ft, +adr=0 


54 ù 
ik 1(b,+ Bd=0. 


Faisons jouer maintenant la condition (46). Les relations (49) mon- 
trent que a, et b, sont toujours très petits sauf autour de v, et de »; 


a, et B, sont toujours très petits sauf autour de w. On peut donc, en 


ne négligeant que des quantités infiniment petites devant celles qui 
sont conservées, séparer dans les sommes (54) les domaines w et 
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(on suppose que le cas de la résonance est exclu, c’est-à-dire que 
lv —vo | > lo et l,) et écrire : 


à Ps 
fe +a)dr= f_'atr +5) 
+ fLLaCe + 0 + afro + md = 
_ 5e 
3 vb, + Bd =n br + E)dE 
2 0 [TéG + n) + a(vo + n)]dn = 0 


(55) 


avec : 
EN — y, et A—=Y— Vo. 

Comme d’ailleurs | » — vw |<v on peut, à l’approximation 
adoptée, confondre v, et y; devant chacune des intégrales de la 
seconde équation (55). 

La définition de l, permet alors d'évaluer en ordre de grandeur 
les intégrales prises autour de v, : 


2A,,.74 
gr (vi — vi) 
2B,, li 


Be — vi) | 


JT a6n + dE se aTia(n) = 
(56) = 
JL EC + EE (= 


De même, autour de y, : 
+00 
JE [a(vo + n) + a(vo + n)Jdns 2P0[a(vo) + a(vo)] 


200 
JL TECe + n) + EC0 + nana {b(vo) + B(v0)]. 
Les conditions (55) entraînent donc : 


a(vo) + a(vo) So — a(v)i/T 
Fe bo) + Bb) ce GWT, 


Or l’ordre de grandeur de l’énergie W, diffusée autour de la fré- 
quence v, par l’oscillateur est : 


Wo 200 À [a(vo) + a(vo)]? + [b(v0) + B(v)]? } Ko 


tandis qu’autour de », l’ordre de grandeur de l’énergie émise est : 


Wiscali} [a(n)} + [b() } K, 


(27) 


1ômivhe? æ 16mvlet 
(x, = 3c* Ki 30% ] 
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Compte tenu de (58) et (56) : 


e So 
Ru" 
PxegesTs 16 (v _ vw) É 
(59) fit ol 
2 2 
W; —= 274 = À Eu 


167 (Y% — vw) & 
On retrouve donc bien le résultat annoncé : 
(60) SR — 


L’intensité relative avec laquelle apparaît en diffusion la raie de 
résonance ne dépend que du rapport F;/T, et non de l'importance 
des fréquences y, dans la décomposition spectrale du rayonnement 
incident. 

On peut retrouver les rapports R, et R; en divisant W, et W; par 
le flux correspondant d'énergie incidente, qui est : 


cf (A+ Bi)avecor, PE (45 + Bi) 


£2 


D'où : 
T, 8xe'v4 
bosse Te 3mc4(v5 =) 
1, r: 
(Gi) re Ro CN Te R; 


8e v, 


R; 
\ 
Nous retrouvons, en ordre de grandeur au moins, mais pour un 
cas d’excitation très général, les expressions (4o) et (4o bis). 
En résumé nous arrivons par la théorie classique : 
a) à prévoir la diffusion de la raie de résonance en même temps 
que de la raie Rayleigbh ; 


s Q . . I 
b) à envisager une influence de la période TT) des termes de 


battements qui apparaissent dans l’expression de l'énergie de l'atome 
excité par le rayonnement primaire. 

Il nous reste à examiner la théorie quantique. 

(B). — La théorie quantique, spécialement sous la forme que lui a 
donnée la mécanique ondulatoire, cherche d’abord à préciser les états 
possibles du système qu’elle étudie (dans le cas actuel, le système 
constitué par un atome et le rayonnement auquel il est soumis) puis 
à déterminer, à partir d’un état initial donné de ce système, les pro- 
babilités de réalisation au cours des instants ultérieurs de ces divers 
états possibles. 

Nous nous placerons successivement dans les différents cas qui 
correspondent à ceux que nous avons examinés en théorie classique. 
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Les calculs par lesquels on parvient aux expressions des diverses 
probabilités dont nous venons de parler, ne nous sonten rien person- 
nels ; ils ne sont que l'application de la méthode bien connue dite de 
« la variation des constant»s » et sont exposés, par exemple, dans les 
deux publications déjà citées de G. Breit (14) et Louis de Broglie (13); 
nous ne les reproduirons donc pas. Nous nous attacherons davantage, 
par contre, à l'interprétation physique des résultats de ces calculs ; 
la signification, en particulier, de certains termes de battements, est 
à la base de l'interprétation que nous donnons des phénomènes expé- 
rimentaux observés; cette signification, que nous avons proposée 
dans un mémoire antérieur (9x), ne nous semble pas avoir été envi- 
sagée avant nous ; elle conduit à une expression de la variation de la 
polarisation du rayonnement diffusé, en fonction du champ magné- 
tique appliqué, que nous établirons et qui sera confrontée avec l'expé- 
rience dans la IIIe partie. Nous aurons enfin à insister sur la très 
importante notion de cohérence au cours des interactions envisagées ; 
sur ce sujet les considérations de G. Breit (12), P. Soleillet (15) et 
W. Heitler (15) sont capitales. 

Les notations utilisées dans ce qui va suivre seront les suivantes : 
le niveau fondamental de l’atome, d’abord supposé unique (nombre 
quantique interne fotal nul) sera désigné par le symbole (m); le 
niveau de résonance considéré, par (n); les interactions envisagées 
se limitant au voisinage de la résonance, nous n’aurons pas à envi- 
sager d’autre niveau d’excitation de l’atome. Les coefficients des 
fonctions propres ortho-normées dans le développement de la fonc- 
tion d'onde du système, coefficients imaginaires dont les carrés des 
modules représentent les probabilités respectives de réalisation des 
états correspondants, seront désignés par : 

C;(#) pour l'état dans lequel l’atome se trouve sur son niveau de 
résonance et n’a pas encore émis le photon secondaire ; 

Cn(y, t) pour l'état dans lequel l’atome est revenu sur son niveau 
fondamental avec un photon auquel l’analyse spectrale permet d’at- 
tribuer une fréquence v. 

Nous avons insisté ailleurs sur ce qu'il faut entendre par « attri- 
bution au photon émis d’une fréquence y »; nous supposerons tou- 
jours sous-entendues les remarques faites alors [(on), p. 93]. 

a) Enussion spontanée. — A l'instant initial  — 0 l’atome est sur 
son niveau de résonance ; par hypothèse il ne subit donc plus, à partir 
de cet instant, aucune action extérieure : son retour sur son niveau 


fondamental s'effectue spontanément avec une probabilité par seconde 
égale à 4rl5. On a : 


(62) [CH —e tte 
(63) | Cv tb P— To kr e 270) + pe—27lot sina ml — ve 
; T (Vo — v}? + TE 


vo désignant toujours la fréquence de résonance. 
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Si l'observateur n'intervient pas pour limiter arbitrairement la 

durée de la mesure (ce qui, par une sorte de « diffraction », condui- 

rait à élargir le profil spectral du photon reçu), c’est-à-dire si 

{> 1/4rl5, on obtient la répartition spectrale des probabilités d’ob- 
servation du photon secondaire sur la fréquence » : 


à : Vi/x% 
(53 bis) | (OM ER 00 ) ie we : 

C'est l'expression obtenue en théorie classique (11), caractérisant 
le profil spectral de la raie de résonance émise. 

b) Excitation par un rayonnement monochromatique de fré- 
quence v,; termes d'amortissement négligés. — A l'instant initial 
l'atome est sur son niveau fondamental (m) et est soumis à l’action 
du rayonnement primaire. L'énergie du système « atome + rayonne- 
ment » est alors : 


(64) E; De mia hi 


E,, désigpant l'énergie de l’atome sur son niveau (mn). 
Les états possibles d'énergie au cours des instants suivants sont : 


(65) E—E, En Fe, de Ro 
(photon incident absorbé, atome sur son niveau de résonance), puis : 
(66) EE, + Av 


(atome revenu sur son niveau fondamental avec émission d’un photon 
de fréquence y). 

Les transitions possibles des systèmes sont celles que nous note- 
rons schématiquement : 


(E1) —+ (E) 
(E:) + (Be) — (Es) 
la transition directe : 
(E:) + (E:) 


n'étant pas possible (le passage direct du photon d’un état « maxwel- 
lien » à un autre état « maxwellien » n’est pas possible. L. de Bro- 
AC LO6- tte, De 101). 

La méthode de la variation des constantes donne : 


Transition : (E:) — (E:) 


. E—E 
2T1 1 t 
e ! — 


(67) OR nt AE 
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Transition : (E:) — (E:) —+ (Es) 
. Ei—E3 . Es —E3 
| 27 ms La 271 a | 
Cte e tt e _ 
(68) CT) ces les er ca en se mt 


Examinons ces résultats, qui restent valables pendant un temps # 
petit devant les durées moyennes réelles 1/47, et 1/47l, (que nous 
avons supposées très grandes devant les valeurs de { considérées, en 
négligeant les termes d'amortissement F, et l,). Compte tenu de (64) 
et (65), l'équation (67) conduit à : 


sin? {Vo — Vi)l 
(69) [Ce EE X Ce. 
Cette expression est à rapprocher de celle que nous avons obtenue 
par la théorie classique en (21); cette dernière donnait l'énergie de 
l’oscillateur plongé dans le rayonnement incident ; (68) représente la 
probabilité que possède l’atome de se trouver, à l’insiant £, sur son 
niveau excité (n). Cette probabilité s’annule périodiquement, à des 


ë ; ; ve Fe I = 
instants séparés par la période Er. ST des battements; cela 


signifie que si le photon incident est absorbé par l’atome à un 
instant {o, portant ce dernier sur son niveau (n), l'atome est certaine- 
ment revenu à son niveau fondamental (mn) à l'instant {6 + T puis- 
qu'entre {, et {o + T existe un instant { annulant (68) et qu’à un tel 
instant l’atome ne peut être que sur son niveau fondamental (m). 
Nous voyons donc ici apparaître la signification physique de la 


période 


———— des battements que la théorie classique aussi bien 
Vi — Vo | 


que la théorie quantique introduisent : la période RE représente 
la durée maxima de passage de l’atome par son niveau excité, c’est- 
à-dire le temps maximum qui s'écoule entre l’absorption et la réémis- 
sion du photon. 

Si nous convenons d'appeler « durée de l'interaction » entre l’atome 
et le rayonnement cette durée de passage par le niveau excité inter- 
médiaire (n), nous sommes conduits à énoncer la loi suivante : 


L'interaction de diffusion possède une durée finie, non nulle, de 
1 L 
l’ordre de Es: | vo— 1 | étant l'écart entre la fréquence du 


rayonnement primaire et la fréquence de résonance des atomes diffu- 
sants. 


La relation (68) donne d’autre part : 
e2Tili —vh{ _; 


À Cie aTilve — vit, [2 
(70, =. | Cal, OP PR Te 


(M — vo}! NN —Y Ve — Ÿ " 
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Elle montre que le retour de l'atome à son niveau fondamental (m) 
s'accompagne de l'émission d'un photon dont la fréquence est prati- 
quement soit v,, soit vo. 

Remarque. — Durant l'interaction l'énergie attribuée à l'atome 
par la relation (65), soit E,, + Av,, appartient à la série des valeurs 
propres de l'énergie de l’atome non perturbé; si l’on considérait 
l'énergie du photon absorbé, on serait conduit à attribuer à E: la 
valeur E,, + Av ; si l’on considérait l'énergie du photon diffusé, on 
serait conduit à attribuer à E: la valeur E,, + Av, si le photon émis 
a la fréquence v,, E, + Av, s’il a la fréquence v,. L’interaction intro- 
duit donc un écart à la conservation de l'énergie ou, si l’on préfère, 
une incertitude sur l'énergie, égale à À | v — vo | qui se manifeste 
dans tous les cas en absorption (une mesure directe de l’énergie de 
l'atome après absorption du photon dounerait toujours E,, + Avo) (!), 
et qui se manifeste, en émission, seulement si le photon émis a la 
fréquence v;. D’après la 4° relation d'incertitude de Heisenberg la 
transition qui met en jeu cette incertitude sur l'énergie ne doit pas 
durer un temps supérieur à Af tel que : 


(71) AE. Ah 
soit : 

1 
(72) LS Erreur . 


C'est là précisément la durée maxima de l'interaction de diffusion à 
laquelle nous a conduit l’interprétation des termes de battements 
de (69), avec cette restriction que, d’après le raisonnement fondé sur 
la 4° relation d'incertitude, la période des battements ne devrait être 
observable par l’étude de la diffusion que sur les fréquences Ray- 
leigh v; et non sur les fréquences v les accompagnant. Nous ver- 
rons que tel est bien d’ailleurs ce que donne l'expérience. 

c) Introduction de termes d'amortissement. — Introduisons 
comme en théorie classique, des termes d'amortissement à la fois 
pour l’atome diffusant et pour l'atome qui émet le rayonnement pri- 
maire. La probabilité par seconde de retour spontané à son niveau 
fondamental de l’atome supposé sur son niveau de résonance, sera 
désignée par 47l, pour l'atome que nous allons considérer comme 
diffusant, et 4rl', pour l’atome qui doit émettre le rayonnement pri- 
maire ; les fréquences centrales des raies, non strictement monochro- 
matiques, sont », pour la raie de résonance du premier, v, pour celle 
du second; v; est donc ce que nous avons appelé jusqu'ici la fré- 
quence primaire. 


(:) Parce qu’une mesure directe aurait pour effet de rompre la cohé- 
rence de l'interaction (16). 
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A l'instant initial {— 0, l’atome diffusant est encore sur son niveau 
fondamental (m) ; l’atome-source est au contraire sur son niveau de 
résonance : le photon primaire sera donc émis à un instant ultérieur 
qu'il est impossible de préciser, et absorbé par latome diffusant à 
un instant également impossible à préciser : l’interaction entre les 
deux atomes étant un phénomène cohérent, il est essentiel de ne pas 
la perturber à partir de {— o, et de se contenter d'observer le photon 
réémis par l'atome diffusant. Négligeant le temps que met le rayon- 
nement à se propager de l’atome-source à l'atome diffusant, nous 
obtenons les résultats suivants (G. Breit. Loc. cit., p. 97), comme 
expressions des probabilités décrivant l’évolution du phénomène : 

Probabilité pour l’atome diffusant de se trouver à £ sur son niveau 
excité (n) : 

pig Si0? {Ve — vi sh?r(lo — 
CR FRONT AA P R e e 


Probabilité pour l’atome diffusant d'émettre avant l'instant t, un 
photon, avec retour à son niveau fondamental : 


: DA RS nn 
1 | Cn(s, 4) DER TR "A 


e—27iv—il )é _ S27ivt 


F VV: + ils 
(74) e—27i(vo — il's)l _ e—27ivt |? 
Fvr vd — Vo + il 
La quantité | ? sous le signe ‘ donne la répartition spectrale 


des probabilités d’attribution d’une fréquence » au photon diffusé 
reçu entre les instants o et f. 

Il nous reste à commenter ces deux expressions. 

Probabiliié de passage par le niveau excité. — L'expression (73) 
dépend de { et des fréquences par un facteur identique à celui qui 
figure dans les expressions (31) ou (31 bis) obtenues en théorie clas- 
sique pour le carré de l’amplitude (ou l’énergie) de l'oscillateur mis 
en vibration par l’onde incidente. 

Supposons d’abord l,= 1, (ou |L—T, | Fo + li) (73) se 
réduit à : 

(73 bis) | CG) PC x e flot SE Eee” 
Lo — 

Si [9 —% | > lo (diffusion proprement dite) l’expression (73 bis) 
signifie ceci : le passage de l’atome par son niveau excité a les plus 
grandes chances de se produire au bout d’un temps ne dépassant pas, 
en ordre de grandeur, la durée de vie moyenne 1/4rl, que possède 
le niveau de résonance dans le phénomène d'émission spontanée (!) ; 


(1) Qui coïncide ici avec la durée moyenne de passage du train d'onde 
incident. 
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de plus, ce passage par le niveau excité ne dure pas un temps supé- 


: ; I : 
He po POur les mêmes raisons exactement que celles 


exposées précédemment ($ b). Nous voyons ainsi le rôle nettement 


différent joué par des durées 1/4rl, et : la première localise 


lm—v | 
l'époque de l'interaction, la seconde sa durée. 


Si | 70 — | Sci les deux durées tendent à se confondre; la 


durée moyenne de l'interaction tend vers la durée de vie moyenne 
du niveau de résonance lorsqu'on passe de la diffusion à la réso- 
nance. 

Si lo É li, l'expression (73) pourra être mise sous la forme équi- 
valente : 


4e—27 (lo +Dié sin? r{vo — vit + (e—27lit — e—2Tl't) 
(vo — M}? + (To — M 


(8 ter) [GE — Ce 


La probabilité de présence de l’atome diffusant sur son niveau excité 


= = Dot I . Es 
subit encore des fluctuations de période TT Mais les minima 
GES VE 


de ces fluctuations ne sont plus nuls et l’importance relative de ces 
fluctuations est d'autant moins grande que fl, et l, sont plus diffé- 
rents. L'expression (73 {er) ne peut donc plus nous renseigner de 
manière sûre que sur l’époque à laquelle peut se situer l'interaction 
(l'interaction a pratiquement lieu avant que se soit écoulé un temps 
grand par rapport à la plus grande des deux durées 1/4xl, et 1/4nl). 
Mais nous ne pouvons plus rien prévoir de certain sur la durée même 
du passage de l’atome par son niveau excité; si l’on accepte les raison- 
nements fondés sur la 4° relation d'incertitude, exposés à la fin du 
paragraphe précédent, on pourra prévoir la durée normale 1/47l 


\ 


pour l'interaction conduisant à l’émission de la fréquence »,, et la 


durée courte pour interaction conduisant à l'émission de 


FENTE 

la fréquence ».. 
Répartition spectrale du rayonnement diffusé. — La relation (74) 

donne la répartition spectrale des probabilités (c'est-à-dire des inten- 


sités à l'échelle macroscopique) : 


| Gn(>, #) À 
(75) Cte 1— e27(V—V)l—etlit 1 — e2Ti(V— vol —amlet |? 
A I Ur 14) Y— + il + Ÿ — Vo + To 


qui s'identifie avec l'expression tirée des formules (35) et (36) (théorie 
classique, c) lorsque 4 1/4nlo et 1/4rl,, c’est-à-dire lorsque Île 
profil spectral n’est pas perturbé par une durée insuffisante de son 
analyse. Les conclusions sont donc les mêmes : il apparaît par diffu- 
sion à la fois la raie Rayleigh, de fréquence centrale »,, avec sa demi- 
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largeur F',, et la raie de résonance 0, avec sa demi-largeur l,. Le rap- 
port de leurs intensités est eucore : 


Wie an 
(37) NE 


et la généralisation que nous avons faite de cette relation à une 
raie », de profil quelconque caractérisé par la même demi-largeur l,, 
reste évidemment valable. 

d) Action d'un champ magnétique parallèle à la direction 
d'observation. — Supposons qu'un champ magnétique faible H soit 
appliqué aux atomes diffusants, parallèlement à la direction oy 
d'observation. Chaque atome peut alors être considéré comme équi- 
valent à l’ensemble d’un oscillateur linéaire d'axe oy et de deux oscil- 
lateurs circulaires inverses ayant également la direction du champ 


abs. emiss. 1/2 


pour axe. Supposons en outre que le rayonnement primaire soit pola- 


risé rectiligne, la direction de son vecteur champ électrique étant og. 
Ce rayonnement excitera seulement les oscillateurs circulaires atta- 
chés à l'atome, c’est-à-dire que, si l’on considère les diagrammes de 
décomposition Zeeman des niveaux d’énergie de l'atome, l’absorp- 
tion se fera par les composantes circulaires inverses os et 5 (fig. 3). 

Si, compte tenu du spin nucléaire, le nombre quantique interne 
total F du niveau fondamental est nul, ce dernier n’est pas décomposé 
en présence du champ (fig. 3a); l'émission qui accompagne le retour 
de l'atome à son niveau fondamental se fait seulement par compo- 
santes 6 inverses et l’interaction globale conserve la cohérence des 
deux vibrations circulaires inverses, dont les niveaux de départ 
(à l'absorption) et de retour (à l'émission) sont identiques (12) (15). 
L’interférence des deux vibrations 6, et os émises rétablit donc un 
rayonnement polarisé rectiligne ; si le champ H est évanouissant et, à 
la limite, nul, le rayonnement émis vibre parallèlement à os comme 
le rayonnement incident ; si H tout en restant assez faible, n’est pas 
nul, les deux composantes circulaires inverses ont des fréquences 
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y — Avy et » + A,, différentes a H U.E.M. C.G.S.) et leur 


interférence rétablit une vibration rectiligne qui a tourné autour 
de l'axe oy, dans le sens du courant magnétisant, d'un angle 
9 — 2rAvu.Af, At étant la durée pendant laquelle l’atome est resté sur 
Son niveau excité. On a ainsi un moyen d'atteindre la durée de pas- 
sage de l’atome par son niveau excité, sans rompre la cohérence de 
l'énteraction (ce qui est essentiel) : il suffit de mesurer l’angle dont 
a tourné le plan de polarisation du rayonnement réémis dans un 
champ donné ou, ce qui revient au même, de mesurer la polarisation : 


du rayonnement reçu dans la direction oy. 
. : y Ü 1 
On voit que, dans le cas de la résonance pure, où A{— Frs en 
moyenne, la valeur moyenne de 8 est : 


Avr 


(76) On — Ed 
Le calcul correct, tenant compte de la probabilité de retour 4rl,e #7le 
de l’atome à son niveau de départ, conduit (17) (18) à la relation 
{valable pour la résonance) : 


Li 


(77) P— 2 ;- (<= 1/4rlo) 
+ (& gs) 
Dans le cas de la diffusion (| %—*, | >-l,) nous avons montré 
: I sal 
précédemment que la valeur moyenne de A/ est PRE D'ou : 
ns Avx 
(78) RE UE NL: 
La polarisation est alors de l’ordre de : 
COS? Op — sin? 0m AVy 

(79) Pa cos? 0m + Sin? 0» Se [u—v%w] 


Nous en calculerons plus loin l’expression correcte ; indiquons au 
préalable ce qui se passe lorsque le niveau fondamental ne reste pas 
unique en présence du champ H. Supposons le type de décomposition 
de la figure (3-b). L'émission qui accompagne le retour de l'atome à 
son état fondamental peut alors se faire soit par composantes =, Soit 
par composantes s. Dans la direction oy les composantes x n'émettent 
aucun rayonnement ; seules interviennent les composantes 5 È mais 
celles-ci sont maintenant incohérentes entre elles car elles n'ont ni 
les mêmes niveaux de départ ni les mêmes niveaux de retour (12) (15). 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 2 (Mai-Juin 1947). 19 
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Elles ne peuvent donc interférer effectivement, et le rayonnement 
observé dans la direction oy est totalement dépolarisé. Pour des 
diagrammes plus complexes que celui de la figure 9-b, le rayonne- 
ment d'ensemble réémis pourra être partiellement polarisé si cer- 
tains couples seulement de composantes 6 sont cohérents. Il faut donc 
même en champ nul introduire une fraction dépolarisée 1 — P, dans 
le rayonnement reçu, tenant compte de la fraction incohérente de la 
réémission; si celle-ci est due à un ensemble d'isotopes de spins 
nucléaires différents (cas de rg) dont on ne sépare pas les raies 
hyperfines, il faudra tenir compte de leurs proportions relatives. 
La relation (77) s’écrira donc plus généralement : 


Po 
5 2 
1 + (x) 


Px 


(77 bis) Le 


(un seul isotope} 


(77 ter) P = à (ensemble d'isotopes X)} 


PRES Lai 
ir (< gun ) 

Cette présence, dans le rayonnement de résonance, d’une fraction 
plus ou moins importante d'émission éncohérente explique les valeurs 
plus petites que l'unité trouvées expérimentalement pour la polarisa- 
tion en champ nul des raies de résonance de diverses vapeurs (exci- 
tées bien entendu dans les conditions indiquées) : 0,80 à 0,84 pour le 
mercure (2537 À); 0,209 pour le sodium (raie D:). 

Lorsque l’on passe de la résonance à la diffusion dans son voisi- 
nage, il n'y a aucune raison pour que cette fraction incohérente de 
la réémission disparaisse : il y a donc une diffusion cohérente, don- 
nant lieu en champs faibles à une émission totalement polarisée 
et une diffusion incohérente apparaissant, dans les mêmes condi- 
tions, comme totalement dépolarisée; d’ailleurs, ainsi que le note 
G. Breit (19), « seule la fraction cohérente de la diffusion doit être 
prise en considération pour la détermination de l’indice de réfrac- 
tion d’un gaz » ; la même remarque s'applique à l'effet Faraday de 
rotation magnétique. 

Nous verrons (IIIe partie) que nos expériences nous révèlent effec- 
tivement une notable proportion d'émission dépolarisée en champ nul 
dans le rayonnement de diffusion; mais on sait d’autre part que, 
dans les expériences classiques de diffusion (loin de la résonance) la 
fraction dépolarisée est toujours très faible et est attribuable à l’ani- 
sotropie moléculaire (qui est nulle dans le cas des vapeurs monoato- 
miques); on ne voit donc pas comment disparaît la fraction incohé- 
rente et il y a là une difficulté sur laquelle nous reviendrons dans 
notre conclusion. 

Polarisation du rayonnement de diffusion cohérente en fonction 
de H. — Les relations (78) et (79) ne sont qu’approchées. Nous cal- 
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culerons l'expression exacte de P(H) en nous plaçant dans le cas où 
l'interprétation de (73) est sûre (l,—l;). Le passage de l’atome par 
son niveau excité s'effectue au cours d’une période : 

K K+1… 


SR Lo 
[u—v%] ? É | —v | 


li (K entier) 
À un instant { de cette période (4 < t 2) l'atome possède la pro- 
babilité : 


Ca bis) LG.) |? —ÇCt x e—4rTlot “It ur 

de se trouver sur son niveau excité. La probabilité d'émission entre 
les instants { et { + dé est proportionnelle à | C,;(f)[?dt. Nous admet- 
trons que le coefficient de proportionnalité est 4x1, (qui mesure la pro- 
babilité de retour spontané par seconde, d’un atome supposé sur son 
niveau de résonance). La contribution à l'intensité des composantes I 
(parallèle à oz) et : (parallèle à ox), des instants { <— { + dt est donc : 


8 | di 47 | C( |? cos? anAvat — t,)dt 
(Bo) di HrTs | Co) |? sin? 2rAva(t — t;)dt. 
La polarisation P — D est donc : 


t 
Î Fe —4rPot sin? TM — W)/[cos? 2rAvV,({ — 4) — sin? 2nAv,(t — t;)]dt 
(81) P=—— A 
J e—4tlot sin? r{" — votdt 
1 
Le calcul (comme les mesures expérimentales) n’a de sens que si 
la quantité : 


Ay TT (U.E.M. C.G.S.) 


| V1 — Vo | —&rm|y 


(82) LE 


reste nettement inférieure à l'unité : l’écart entre les composantes 
Zeeman extrêmes doit rester petit devant l’écart entre fréquence exci- 
tatrice et fréquence de résonance, 

On suppose en outre que | —% | > lo (exclusion de la réso- 
nance). 

Dans ces conditions le calcul de (81) conduit, en négligeant des 
termes de l’ordre de x*, à : 


(83) ner 


Remarque I. — Six >0, on retrouve l'expression (79) obtenue en 
première approximation : 


Povcos 27rx. 
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Remarque II. — Tournons, dans le sens du courant magnétisant, 
et autour de oy comme axe, le biréfringent qui analyse le rayonne- 
ment diffusé, d’un angle 8 (fig. 4). La nouvelle 
valeur mesurée est : 

CL» L2r Æ F4 
PE Is + x! © 
Son calcul est analogue à celui de P, par substi- 

L 8 É 
tution dans (80) de[2rA,(6— #,) —0]à 2rAva(f — (1). 
On obtient : 

3°. 'SINÂTT. Cos.2(7x — 6) 
dc? (84) ns (Q—hxt4re cos art 


Il existe, lorsqu'on tourne le biréfringent, un angle 
de polarisation maximum : 


Avx 


Voie 


(85) D RC nt 


C'est précisément la valeur 9, obtenue en (78) comme angle de 
rotation moyen du plan de polarisation. 
Ou a alors : 


’ P6—0 Sin 2TT 
(86) Ps, = COS 27T — {1 — 4x?)arx * 


Remarque 111. — Pour tenir compte de la présence, dans le rayon- 
nement observé, d’une fraction incohérente dépolarisée, il suffit de 
multiplier toutes les expressions de P par un facteur P, inférieur à 
l’unité, et représentant la proportion de diffusion cohérente dans 
l’ensemble du rayonnement observé. 

Précisons numériquement l’ordre de grandeur des phénomènes de 
dépolarisation dont nous venons d'établir les lois. 

Admettons qu’une diminution de P soit nettement décelable pour 


I . . . 
æ— —(P diminue alors de 3 0/0 environ). 


Le champ magnétique nécessaire pour obtenir : 


H Le 


A 


|i—V | 20 
est, dans les cas du mercure et autour de À — 2 537 À : 
(Ava = 2,1 .106 H sec—) 


| v1 — vo | — 4,65. 10° 4,65. 1ot0 4,65. 1011 sec. 
[u—A | — 10° A 10! À 1 À 
Hero p: 1100 g. 11000 g. 
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La äépolarisation magnétique de la diffusion n’est donc pratiquement 
plus observable lorsqu'on s'éloigne à plus d’un angstrôm de la raie 
de résonance. 

Rappelons que, lorsqu'il s’agit de la résonance même, et pour le 
mercure (2537 A), un champ de 0,06 gauss suffit pour abaisser de 
3 0/0 la polarisation. 

(C). — Znfluence de l'effet Doppler di à l'agitation thermique 
des atomes diffusants. — Les théories précédentes supposaient 
implicitement l’atome diffusant au repos, et seul le système de réfé- 
rence S, (axes oxys) de l'observateur intervenait. En fait l'agitation 
thermique confère à un instant donné, à l'atome diffusant, une cer- 
taine vitesse (V,, V,, V.), par rapport à Ss. Il faut donc distinguer du 
système S, de l’observateur, un second système de référence S, lié à 
l'atome et animé, à l'instant é, d’un mouvement de translation de 
vitesse (V;, V,, V.) par rapport à S;. Le principe qui nous permettra 
de raisonner correctement est le suivant : les résultats des théories 
précédentes ($ A et B) s'appliquent sans modification à condition de 
donner aux fréquences qui y interviennent les valeurs qu’elles ont 
par rapport au système S, lié à l’atome ; les résultats sont alors vala- 
bles par rapport à S4. Désignons toujours par » la fréquence de 
résonance de l’atome au repos; par rapport à S,4, la fréquence de 
résonance sera encore »,. Soit d'autre part », la fréquence du rayonne- 
ment primaire, toujours mesurée par rapport à S, (observateur) ; 
dans le système $,, elle paraîtra avoir la valeur : 


Ve 
y! a 1 + — ): 


Soit enfin y une fréquence du rayonnement réémis par l’atome sup- 
posé au repos; dans le système S,, c’est encore » qui est réémise ; 
mais pour So, la fréquence reçue paraît avoir la valeur : 


EE (r Le +). 


En particulier, les deux fréquences réémises par interaction de 
diffusion sont : 


Considérons maintenant l’ensemble des atomes diffusants. Leur 
agitation désordonnée se traduira : 

a) à l'émission, par l'élargissement des raies émises : c’est le phé- 
nomène bien connu de l'élargissement Doppler; 

b) à l’absorption, par un étalement des écarts | »5— » | qui déter- 
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minent les caractères de l'interaction, autour de l'écart | 5 — »; | qu'il 
suffisait de considérer en l’absence d’agitation thermique. Comme en 
particulier, dans nos expériences, les écarts | », — », | sont faibles 
(il serait désirable de pouvoir les faire décroître jusqu'aux plus 
petites valeurs possibles), les écarts effectifs | » —v | pourront le cas 
échéant s’annuler ou devenir de l’ordre de grandeur de la demi-lar- 
geur naturelle F,; un même écart | »%—», | pourra donc, selon la 
vitesse de l’atome en interaction, donner lieu à l'interaction de réso- 
nance ou à celle de diffusion : il y a là une complication dont il nous 
va falloir tenir compte. 

a) Le calcul du profil de la raie large substituée par effet Doppler 
à une raie extrêmement fine (largeur naturelle) de fréquence », s’ob- 
tient classiquement à partir de la théorie cinétique des gaz. 


La répartition de l’intensité en fonction de la fréquence » + Av dans 
la raie, est : 


cup 
(87) Ib+a)=ne 7 V9 


V étant la vitesse moyenne des atomes : 


(88) 


Te M, masse moléculaire du gaz, 


R, C' des gaz parfaits, 
V = 2 V = 
T, température absolue du gaz. 


IL est commode d'introduire la /argeur de la raie Av, telle que : 


À 
(+) 


[87] s'écrivant alors : 


— oil In2 
I(> + A)=—lI;e F (In — Log. népérien) 


ce qui donne : 


A AX es 
(89) _ — ! — = ÿrln2 = 1,475 L : 
D'où : 
: À Ti 
(89 brs) e = 7,10,10 V+ ? 


Pour le mercure à la température de 15° C. : 


Av, 


V 


8,070 714 
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La largeur Doppler pour la fréquence de résonance », et les fréquences 
très voisines que nous aurons à considérer, a donc la valeur, dans les 
conditions indiquées : 


(go) Ayy — 1,02,10° Sec !, 
Dans l'échelle des longueurs d'ondes, il lui correspond : 
(go brs) An =2,2.10—* À. 


Notons enfin que des variations de T de + 6° C. autour de la valeur 
adoptée pour le calcul, n’affectent que de 1 o/o la valeur de A». 

Remarque I. — Le « profil Doppler » est caractérisé par une 
décroissance très rapide lorsque A» >> A;/2. 


Pour : 
AVE 
M2 . I— 0,0622 I, 
Avr 
LS [= 0,00195 L. 
Remarque II. — Dans l'analyse du rayonnement diffusé, l’élargis- 


sement Doppler des deux fréquences réémises (fréquence Rayleigh et 
fréquence de résonance) impose une limite inférieure à | », —, | si 
l’on veut les séparer : il faudra que la valeur des écarts | x — », | 
jouant un rôle soit au moins égale à 2 ou 3 fois la demi largeur 
Doppler, soit : 

[nu —% 1] > 1,5.10° sect 
ou encore : 

RE LS Pas nt tre A 
Nous allons retrouver une condition du même ordre en considérant 
ce qui se passe à l’absorption du rayonnement primaire par les atomes 


diffusants. PS 
b) Nous avons indiqué ($ A et B) que la probabilité d'émission d’un 


photon sur la fréquence » est proportionnelle à : 


I 
Lea —v8 + PET —v + T6] 


La probabilité totale d'interaction entre le rayonnement primaire 
(fréquence »,) et l’atome s'écrit donc : 


: 20 dv LE Cte 
CORSA Fram eme nl ELLE AY 


On obtient d’ailleurs le même résultat en prenant l’intégrale : 


IMC 
C (t) |? ayant la valeur (73). 
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La relation (gr) est valable pour un atome au repos ; si l'atome est en 
mouvement, il faut remplacer », par la fréquence : 


Vx 
v'—v, + Av (w=—,, ©). 


Un atome ayant la composante de vitesse V, a donc la probabilité 
d’entrer en interaction : 

Cte 
(2) MVP + Mo + lip” 


Mais d’autre part la probabilité pour un atome de présenter cette 
composante V, est elle-même de la forme : 


AYINE 
| He) in 2 
(93) Cie x e : 


La probabilité d'une interaction mettant en jeu l'écart effectif de fré- 
quence | %—*' | est donc : 
Av \? 
(5) In 2 
: Av, 


(94) ACTES TENTE TE ENT ES DE 


A un écart donné | »; — », | mesuré dans le système S, de l'observa- 
teur, correspondent donc tous les écarts effectifs possibles | »5 — v | 
avec des probabilités respectives fixées par (94). 

Il est commode d’introduire les coordonnées réduites (utilisées 
dans le calcul de l'absorption par les gaz ou vapeurs, où intervien- 
nent de même à la fois le profil naturel et le profil Doppler des raies) : 


FRS 2(v = À Vo) Vin 2 


Av, 
NN Av — TRS 
(95) MEN 2 
D 
_ ANSE UN — 
RÉ EES à vin 2. 


On est ainsi amené à l'étude de la probabilité d’une interaction 


mettant en jeu l'écart réduit à, probabilité proportionnelle à : 
e—(è—w)? 
(96) FO)= Sr. 


I est utile de préciser numériquement les valeurs des quantités figu- 
rant dans F(è) dans le cas de nos expériences. On a alors : 


a © 0,00 
bed | —v (l 
0 61010? 
Se | + Av—v | 
7 0,615.10° 
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Nous avons tracé (fig. 5) la courbe F(ô) pour : 
== 2,2 3 A correspondant à 
| 3 —v0 | = 1,355 1,89 2,46 10° sec! 


Ces courbes indiquent les importances respectives des diverses 
valeurs de à qui interviennent, pour chacune des valeurs w fixées. 


e-(6 œ)2 
TO 


cale 


(æ= 0,005) 


Fig. 5. 


Les valeurs de à très voisines de zéro correspondent à une snter- 
action de résonance, les autres à des interactions de diffusion dont 
la durée moyenne est, pour chacune d’elles : 


Ù 0.81 
—————_—_——— " —"— "— —— —— —1 
(97) Al — PS os dt 2 


Pour les grandes valeurs de w, donc de | , —», |, F(è) possède un 
maximum pour une valeur de à légèrement inférieure à w, qui cor- 
respond à l'écart : 


(8) J/—n]=2 [jun] +01 x) —4/m >]. 


Autour de ce maximum, F(8) présente un profil assez voisin de celui 
de l’élargissement Doppler. 

Un second maximum se produit en à — 0, c’est-à-dire pour 
[»—», | —o il lui correspond l'interaction de résonance ; autour de 
ce second maximum, le profil de F(è) est celui d’une raie naturelle 
de demi-largeur — a — ; pour w >4 ce maximum est complètement 
négligeable. On peut dire que les fréquences primaires », dont 
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‘. : ne » = : 2607 
l'écart à », est supérieur à 2,4.10° sec" (soit | k1 — | > J.10 #8) 
provoquent uniquement des interactions de diffusion pure, avec 


« , :L 
durées de vies moyennes de l'ordre de = men rs 


Remarque. — Bien entendu ces interactions de diffusion provo- 


Av 
quent la réémission, outre les fréquences Rayleigh (ue), de 


la fréquence de résonance », et ceci dans le système de référence S4 
de l’atome. L'effet Doppler à l’absorption étant indépendant de l'effet 
Doppler à l'émission (directions orthogonales), dans le système S, de 


Av I 
l’observateur on reçoit le profil C + —) élargi lui-même par effet 


Doppler, et le profil (vo + Avn/2) (1). 

Si w diminue et devient inférieur à 4, le maximum | » —» | —0 
prend de l'importance, landis que le maximum (98) s’écarte de 
% — 0 | . Entre eux, la courbe F(à) passe par un minimum qui n'est 
plus tout à fait négligeable. Tant que w >> 2,6, les deux maxima 
restent bien séparés par un minimum faible; pour les valeurs plus 
faibles, l'interaction de diffusion met en jeu des valeurs de | » —», | 
qui s'étendent jusqu’à zéro, c’est-à-dire qu'il n’est plus possible de 
séparer diffusion et résonance (Pour w 2, seul subsiste le maximum 
qui coïncide avec à —0o, à une petite fraction de — a — près). 

IL est intéressant d'évaluer le rapport entre les intensités des inter- 
actions de diffusion et de celles de résonance ; on obtient le tableau 
suivant : 


w 0 2 3 A 
[nu — vw | 0 1,399 1,89 2,46 D CeTOMEC 
| M — | 0 2,92 4,0 5,3 X 10— À 
I (Diffusion) É 
1 (Résonance) * É . cn 
Aspect Résonance <- Résonance < Diffusion 
du phénomène [prépondérante + et diffusion — seule — 


Il résulte de ce tableau que pour étudier correctement la diffusion 


il est nécessaire de supprimer, dans le rayonnement primaire, 
toutes les fréquences », telles que : 


[vi —v0 | <1,8.10° sec! 


ou tout au moins de n'en laisser subsister qu’une fraction suffisam- 
ment faible. En particulier, pour constater l'existence dans le rayon- 


(1) La notation (> Av»/2) désignant l’ensemble de la raie Doppler 
centrée sur v. 


LA DIFFUSION DE LA LUMIÈRE 279 


nement diffusé de la fréquence de résonance (»), il sera nécessaire 
que toute interaction de résonance pure soit supprimée 
(1% —%0 [> 2.10° sec!) ; l'étude, sur les fréquences Rayleigh, de la 
durée de l'interaction de diffusion, exigera une condition un peu 
moins stricte si l’on prend soin de supprimer, par une cuve absor- 
bante convenable placée sur le faisceau diffusé, tout le rayonnement 
de fréquence (>). 


III. — Etude expérimentale. 


(A) MonTaGe. — Le montage expérimental est celui qui a été décrit 
dans la [re partie complété par les éléments suivants : 
a) une seconde cuve absorbante, que nous désignerons par C», 


placée sur le faisceau de lumière diffusée suivant l’axe oy ; cette cuve 
est semblable à celle qui est interposée sur le faisceau primaire (C:) 
mais son épaisseur est de 2 cm. seulement; sa température est 
réglable, la pression de la vapeur de mercure qu’elle contient est fixée 
par la température de la goutte liquide située à l’extrémité la plus 
froide : celle-ci peut au besoin être plongée dans l’air liquide; 

b) un dispositif permettant la graduation en densités optiques des 
plaques photographiques. Le rayonnement issu de la source S dans la 
direction ox et le sens opposé à celui qui va vers le tube-laboratoire T, 
est focalisé par une lentille L; sur la fente F, d’un monochromateur 
en quartz, M (fig. 6). Une fente F; placée à la sortie de celui-ci isole 
la raie 2537 À ; un bloc B de carbonate de magnésie reçoit le rayon- 
nement monochromatique transmis par M, et le diffuse; la fraction 
diffusée dans une direction parallèle à ox est reçue par une lentille 
de champ L, contre laquelle est placé un échelon de densités opti- 
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ques E; le faisceau est concentré, à travers une nouvelle lentille L;, 
sur un prisme à réflexion totale en quartz qui le renvoie, parallèle- 
ment à og, sur la plaque photographique P; la lentille L; donne 
sur P une image de l'échelon E. En même temps que se poursuit une 
pose photographique avec le rayonnement diffusé par les atomes de 
mercure du tube T, l’image de l'échelon E donnée par un rayonne- 
ment de même longueur d'onde, agissant pendant le même temps, 
se forme surla même plaque ; les fluctuations éventuelles d'intensité 
de la source S se trouvent automatiquement compensées au point de 
vue photométrique, car le rayonnement à mesurer et le rayonnement 
d'étalonnage en sont également affectés. L’échelon est formé par 
quatre plages rectangulaires découpées dans un disque de quartz 
fondu, chacune ayant 2 X 5 mm°?; une couche mince de palladium 
obtenue par évaporation sous vide, recouvre chaque lame ; l’opéra- 
tion a été exécutée par les soins de l’Institut d'Optique (Laboratoire 
de M. Arnulf); après obtention d’une série de densités optiques 
échelonnées, les dépôts ont été recuits pour stabilisation ; les lames 
sont serties dans une monture, séparées par un petit écran opaque, 
de manière que sur la plaque photographique le fond du cliché appa- 
raisse entre chaque plage impressionnée : la correction d’inégale 
densité du fond est ainsi facilitée. L’étalonnage de l'échelon a été 
fait par nous-même dans les conditions mêmes de son utilisation, 
c’est-à-dire l’échelon étant en place dans le montage comme indiqué 
figure 6, par plusieurs séries de poses d’égales durées, avec des 
éclairements variables, dans des rapports connus, du plan de E (et, 
bien entendu, sur la longueur d’onde 2 537 A). 

Les résultats sont indiqués dans le tableau suivant, où les densités 
optiques des plages sont données à + 0,01 près. 

Densités optiques, plages n° I 2 3 4 
à 0,01 près 


Avant recuit (mai 1944). .  . ©. 0 0,71 1,485 2,19 
Immédiatement après recuit à l’Ins- 
titut d’Optique (juillet 1944) . () 0,715 1,485 2,20 


4 mois après le recuit (novembre 


1944) . NE NA EPS SPP 0 0.58 1,23 1,94 
10 mois après le recuit (avril 1945).  o 0,98 1,2/ 1,84 


On voit que le recuit paraît avoir été tolalement inefficace; par 
contre, un « vieillissement » extrêmement important a été constaté au 
bout de quatre mois : nous pensons que l'ozone formé, autour de la 
source, par l'absorption par l’oxygène de la raie 1 849 À, a favorisé 
ce vieillissement. Au bout de quatre mois, l'échelon était stabilisé 
ainsi qu'en témoignent les mesures faites six mois plus tard ; au point 
de vue photométrique, nous n’avons évidemment retenu, dans l'étude 


LA DIFFUSION DE LA LUMIÈRE 277 


de la diffusion, que les mesures faites après stabilisation de l'échelon. 

Les mesures photométriques ont été effectuées à l’aide du micro- 
photomètre de Chalonge, du Laboratoire des Recherches Physiques 
de la Sorbonne. Les caractéristiques des plaques photographiques 
étaient tracées d’une part en coordonnées « Densités optiques, Loga- 
rithmes des éclairements », d'autre part en coordonnées « Absorption 
due aux plages, Logarithmes des éclairements ». 

- Les premières coordonnées sont favorables à un tracé précis pour 
les densités supérieures à 0,7, les secondes pour les densités infé- 
rieures à 0,7. Nous obtenions ainsi un bon tracé des caractéristiques 
bien que nous n’en ayons que quatre points. 

(B). — Les théories exposées dans la partie II de ce mémoire, ont 
été faites pour un rayonnement primaire monochromatique (fré- 
quence », à la largeur naturelle près). En fait le rayonnement pri- 
maire est constitué par de petites ban- 
des étroites, situées entre les centres 
hyperfins de la raie 2537 À (I, fig. 2). 
Les résultats de la Ile partie sont appli- 
cables à chacune des bandes infiniment 
minces que l’on peut découper dans 
les bandes plus larges constituant l’en- 
semble des fréquences primaires (»,) à 
condition d'interpréter les résultats 0202 “0.200 
d'expérience en tenant compte des con- 
tributions respectives de chacune de 
ces bandes infiniment minces. Il nous 
faut donc commencer par déterminer exactement les courbes de 
répartition spectrale de l'intensité dans le rayonnement primaire, 
pour des conditions données d'expérience. Cette répartition est fixée 
par l’absorption de la cuve C;. Soit » une fréquence émise par la 
source, entre par exemple les composantes X:5: et X260 (fig. 7) de la 
raie 2 537 À. Le coefficient d'absorption k, de la vapeur contenue 
dans C;, pour cette fréquence », est une fonction des écarts entre » et 
les fréquences des divers centres hyperfins ; pratiquement, dans le 
domaine des pressions où nous aurons à calculer X(>), ce sont les deux 
composantes les plus voisines, de part et d’autre de v, qui intervien- 
nent; appelant [,(»), l'intensité du rayonnement primaire pour la 
fréquence » avant traversée de C;, I(>) après Ci, on a : 


(99) 1) =1i()eT 
avec : 


Ur R(w202) + (200) 
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! désignant la longueur de la cuve Ci, 6262 et 209 étant les « écarts 
réduits » entre la fréquence » et les deux fréquences hyperfines de 
résonance voisines, soit : 


2(V — Vo,202) y— 
W9g2 —= Me Vin 2 


2(V— v0,200) 


W990 —= "F Vin 2. 


D 

Les causes qui interviennent pour déterminer les valeurs de A(w)} 
en fonction des écarts réduits w, sont : 

19 L’amortissement naturel l, de chaque raie de résonance ; 

2° L'effet Doppler dû à l'agitation thermique des atomes dans la 
cuve Ci; 

30 Les chocs et les interactions mutuelles des atomes dans C;. 

Tant que la pression p; dans C,; reste inférieure à ou de l’ordre 
de 10? mm., l'épaisseur traversée étant de 10 cm., l’effet des chocs 
et interactions mutuelles peut être négligé (20); l'effet des deux pre- 
mières causes, qui subsistent seules, peut alors être intégralement 
calculé. Nous allons indiquer les étapes de ce calcul. 

Désignons toujours par w l'écart réduit entre une fréquence » du 
rayonnement primaire et la fréquence de l’une des composantes 
hyperfines voisines. Par suite de l’effet Doppler, la fréquence » peut 
être absorbée par un atome par rapport auquel l'écart effectif est à et 
non w ; la probabilité en est proportionnelle à : 


e—(Ô—w}? 
FT 


(raisonnement et définition des grandeurs identiques à ceux de la 


H° partie, (D) (94) (95) (06)). 
La probabilité totale d'absorption de la fréquence », par rapport au 
centre hyperfin distant de w, est donc : 


Fe e—(ê—w)? 


PO SE DS dû. 


(100) Crsx 
D'où : 


(101) k(w)= ko) 2 [7 e—(5—w)? 


SRE 
—0 5? + a d 


Voigt(21) et Reiche (22) ont les premiers établi ces relations, et ont 
donné une table des valeurs de la fonction : 


F(R)== 6 J, ’e"dy 
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qui permet le calcul de k(w)/k(o) pour les petites valeurs de à, l’inté- 
grale (101) pouvant alors s’écrire : 


k(w) res 
ko) à 


ut 2e ( 
(102) e = [1 — 2wF{w)]. 
La valeur de Æ(o) s'obtient à partir de la propriété de fac d’être 
reNf. 


Inc 


In 2 xeN 
COS ko)= TETE 


N désignant le nombre d’atomes absorbants (de fréquence hyper- 
fine », considérée) par centimètre cube, f l'intensité d’oscillateur rela- 
tive à la raie de résonance. Pour la raie 2537 À du mercure: 
f—=9,026 (23) (5) (25). 

On en déduit la valeur de (0) : 


un invariant (20) égal à 


(103 bis) Hol—=,9 Jo" N. 


2Vin 2 
Av 
Quant à a sa valeur est ici : 
LA — — 
CET 2V1n 20 CO) 


(Nous ne devons pas, comme en (95) faire intervenir l, puisqu’ici 
nous décomposons la bande spectrale du rayonnement primaire en 
composantes monochromatiques). 

Nous aurons à calculer la courbe de répartition spectrale de l'in- 
tensité dans le rayonnement transmis par C; pour diverses valeurs 
de la pression p, de la vapeur qu’elle contient; nous indiquerons le 
détail des calculs seulement pour celle des valeurs de p, qui a été 
choisie pour les expériences destinées à la vérification précise de la 
loi théorique (83). 

Il fallait choisir p, de telle manière que : 

1° les effets de chocs et interactions mutuelles n’interviennent pra- 
tiquement pas dans la cuve C4, condition nécessaire pour que l’ab- 
sorption calculée corresponde à l’absorption réelle ; cela imposait : 


Pi 2e 107? mm. 

20 l'interaction de résonance pure soit pratiquement éliminée, læ 
fraction résiduelle de l'émission à laquelle elle donne lieu devant 
pouvoir être totalement absorbée par la cuve G: du faisceau secon- 
daire (cela afin de ne pas perturber les mesures de la polarisation 
lorsque H varie) ; 
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30 les écarts effectifs | », + Av— 7%, | mis en jeu par l'interaction 
. , . . . = L a La » 
de diffusion soient assez grands pour laisser x petit devant l'unité : 


(x — Auf | 1 — 1) 


La valeur adoptée p, — 0,029 mm. (température de la paroi froide 
de C;, 62°C.) remplit, théoriquement et pratiquement, ces conditions. 

Remarque.— La détermination des tensions de vapeur p, à partir 
des températures #, de la paroi froide, a été faite à l'aide des tables 
de tension de vapeur des International Critical Tables, vol. IN, 
p. 206; ces tables ont été dressées après examen de nombreuses 
mesures (antérieures à 1928) et sont en bon accord avec les mesures 
les plus récentes (25). 

— Données numériques concernant l'absorption provoquée par 
la cuve C; pour p:—0,029 mm. (température d'ensemble 8o° C.). 
Nous conduirons les calculs pour les fréquences comprises entre les 
composantes X252 et X290, et nous étendrons ensuite les résultats. 

Calcul de ks. — Il faut préciser les valeurs de N et 4», : 


6,02.10%% "0,020 273 
ee : DER 14 /cm? 
Niotai SE 400 6 n  558— 7,81-40!°/cm 


N202 — 7,81. 101# X 0,293—2,30.10!*/cm° 
Noos =="7,8 160 30 0,298—=N$80 "10 /€m! 
353 
s = 9 SE 9 —1 
AVE I O2 T0 EX go J»l2.10 Sec. 


Valeur en sec—! de l’unité d'écart réduit : 


AÿS 
NE — 0,675. 10° sec—! (valable pour C;) 


D'où : 
(103 ter) Ko,202 = 1,35 .10° 


/66 200 ==24 | ,08 * Ÿ on 


Les tables de Voigt et Reiche permettent alors de dresser Le tableau 
de valeurs suivant : 
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TaBzeau I 


Absorption due à X202 Absorption due à X200 

klw) [y — —k,,l —k,,l 
« FK(o} (10° er Fu A Ml ME oct Cu A 
2 0,0188 1,35 25 0 0 
2,2 | 0,0082 1,485 II 1,70 3,855 10— 
2,4 | 0,00325 1,62 4,4 0,0123 3,72 3,5 0,030 
2,6 | 0,00130 1,755 1,79 0,17 3,585 1,40 0,24 
2,8 | 0,000505 1,89 0,68. 0,49 3,450 | 0,53 0,575 
3,0 | 0,00021 2,02 0,279 0,705 3,315 | 0,22 0,79 
3,2 | 6,000105 2,16 0,14 0,87 3,180 Oo, 11 0,89 
3,4 | 0,000070 2,30 0,094 | o,gi 3,045 | 0,076 0,927 
3,6 | 0,000055 2,43 0,074 0,93 2,910 0,059 0,94 
3,8 | 0,000047 2,b6 0,0035| 0,94 
4,0 | 0,000042 2,640 0,045 0,957 
4,2 | 0,000037 2,835 0,050 0,95 
4,6 | 0,000030 3,10 0,0405| 0,96 2,24 0,0324 | 0,97 
5,0 | 0,000025 3,37 0,034 0,97 
6,0 | 0,0000165 4,05 0,022 0,98 1,29 0,017 | 0,983 
7,0 | 0,000012 4,72 0,016 | 0,985 


(1) w représente l'écart réduit par rapport à Xv02 dans les calculs relatifs 
à Xz2v2 (col. 3, 4, 5) et par rapport à X9200 dans les calculs relatifs à X200 
(col. 6, 7, 8). Les écarts |  — v, | sont, pour le tracé des courbes, rappor- | 
tés à la même origine X202. 

La distance X202 — X200 est de 5,34.10° sec—t (11). 


En admettant, ce qui est sensiblement le cas avec le genre de source 
utilisé, que cette source émet un rayonnement primaire d'intensité 
constante entre chaque composante hyperfine, et en particulier entre 
X202 et X200, on obtient la courbe de répartition spectrale de l’inten- 
sité dans le rayonnement primaire, entre X252 et X209, représentée 
en (1) figure 8. 

Remarque. — Le rayonnement peut, à la sortie de S, présenter un 
fin renversement autour de chaque centre hyperfin. Mais ce renver- 
sement affectant une largeur spectrale très inférieure à celle du ren- 
versement qu'introduit C1, l'hypothèse précédente I1,(v)= CE reste 
valable dans toute la région spectrale où une intensité non nulle est 
transmise. 

Un calcul analogue, que nous ne reproduisons pas, permet de 
construire la courbe de transmission dans le même domaine de la 
cuve C; de 2 cm. d'épaisseur, pour une pression P2—0,0070 mm- 
(2 = 2° C.). Ici il faut tenir compte, dans le calcul, de la couche ren- 
versante de vapeur interposée entre la trace du faisceau primaire 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 2 (Mai-Juin 1947). 20 
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dans le tube T et la fenêtre de sortie de celui-ci; pour correspondre 
aux expériences qui seront décrites plus loin, l’épaisseur de cette 
couche renversante a été prise égale à 45 mm., la tension de la 
vapeur dans T étant celle de la température o° C. (1,85.10-* mm.). 
La courbe (3) figure 8 représente cette transmission de C2. 

Répartition, dans le rayonnement diffusé « sans changement de 
longueur d'onde » (à l'effet Doppler près) des écarts effectifs 
|» + Ay— v, | mis en jeu par l'interaction de diffusion. Considérons 
la diffusion, par les atomes, admettant pour raie de résonance hyper- 
fine X262, de la bande spectrale incidente dont nous venons de calculer 
la répartition énergétique. Une fréquence », d'écart réduit 
w ne 2VIn 2, d'intensité I(w)dw après traversée de C:, 
donne lieu à une interaction mettant en jeu l’écart effectif à avec une 
intensité proportionnelle à, : 


—(5—w)? 


[u)ee LES Fe ——— — do. 


Mais le même écart effectif à est mis en jeu par interaction de toutes 
les autres fréquences (,) présentes dans la bande primaire transmise, 
entre X202 et X260, par sa cuve C1. 

L’intensité avec laquelle se produisent les interactions de diffusion 
d’écart à est donc proportionnelle à : 


(ro4) x f L(w)e— 8%} du 


les limites d'intégration o —Q étant les abscisses de la bande spec- 
trale X°52— X250 considérée; nous indiquerons plus loin comment 
tenir compte des autres bandes. Le calcul de (104) peut s'effectuer 
pratiquement, à partir de la courbe I(w) tracée (courbe (1), fig. 8), de 
la manière suivante (tableau Il) : 

Le domaine spectral X°5 — X°0509 est décomposé en bandes étroites 
de largeur Aw—0o,2, dont w désigne l’abscisse du centre; pour 
chaque bande on lit sur la courbe (1), figure 8, l'intensité trans- 
mise I(w). A l’aide du tableau à double entrée ci-après (IL), on note, 
pour chaque couple de valeurs w, à la valeur de : 


I(w)e{ (ô— )? 


(nombres figurant dans les cases du tableau, en regard des valeurs 
correspondantes de à et w). Les valeurs situées sur une même ligne 
horizontale correspondent au même à et aux divers w, elles sont 


1 . . . 
Fra) on obtient ainsi les 
importances relatives des divers écarts dans la diffusion ; elles sont 
évaluées en pour cent dans l’avant-dernière colonne ; enfin la dernière 


sommées (colonne £) puis multipliées par 
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colonne convertit les écarts à en écarts |” —», | mesurés dans 
l'échelle des fréquences (cette conversion doit être faite avec une 
unité calculée pour la température de 18° C. environ du tube-labora- 
toire T, et non pour la température de C;; cette unité vaut 


Fig. 8. 


0,615.10° sect). La courbe (2), figure 8, reproduit les résultats de ces 
calculs : elle donne la répartition spectrale de l’intensité de la lumière 
diffusée, en fonction des écarts effectifs | »—», | mis en jeu par 
l'interaction de diffusion. 


La courbe (2) n’est pas encore immédiatement utilisable ; en effet 
il est nécessaire, pour étudier correctement la dépolarisation par le 
champ magnétique du rayonnement diffusé sur les fréquences Ray- 
leigh, de supprimer à l’aide de la cuve C2: interposée sur le faisceau 
de lumière diffusée, toutes les fréquences centrales (»,) que transporte 
celui-ci : ces fréquences (»,) d’une part diminueraient la précision des 
mesures en ajoutant au rayonnement à étudier un rayonnement tota- 
lement dépolarisé, d'autre part pourraient même fausser les mesures 
ar les variations que subirait leur transmission par la couche renver- 
sante du tube T (sortie) lorsque H varie. A la cuve C, interposée dans 
ces expériences, correspond la courbe de transmission (3) calculée par 
la méthode indiquée précédemment. Mais il ne faut pas réduire les 
ordonnées de (2) dans le rapport fixé pour chaque abscisse par (3); 
en effet les écarts | » —», | qui jouent pour déterminer les caractéris- 
tiques de l'interaction (intensité et durée moyenne) ne sont pas les 
écarts | » — », | observés à la sortie de T et sur lesquels joue l’absorp- 
tion de (3) : l'effet Doppler intervient une fois encore pour trans- 
former chaque bande infiniment mince d’abscisse | »"— », | en une 
bande large, de profil Doppler, s'étendant de part et d'autre de 
| »’— v, | ; les variations rapides de (3) entraînent comme conséquence 
que l'absorption subie par cette bande à travers C; n’est pas équiva- 
lente à celle qu’aurait subie une raie très fine localisée en son centre 
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Tagceau Il. — Contributions respective 


5 w 2,6 2,8 | 3,0 3,2 3,4 3,6 3,8 4,0 Lk,2 4,4 
I 4.10% | 0,003| 0,007| 0,005] 0,002 
1,4 0,001 o,o11| 0,03 | 0,025| o,014| 0,007| 0,003 
1,8 0,0027 | 0,03 | 0,086! o,c9 | 0,06 | 0,035] 0,016| 0,007 
2,2 0,004 0,055| 0,19 | 0,24 | 0,19 | 0,12 | 0,07 | 0,035| 0,016| 0,007 
2,6 0,005 0,076| 0,30 | 0,44 | 0,42 | 0,32 | 0,2: | 0,125| 0,07 | 9,035 
3,0 0,004 | 0,076! 0,36 | 0,61 | 0,68 | 0,60 | 0,47 | 0,33 | 0,22 | 0,125 


3,4 0,30 | 0,61 | 0,80 | 0,83 | 0,75 | 0,62 | 0,48 | 0,33 
3,8 0,19 | 0,44 | 0,68 | 0,83 | 0,88 | 0,86 | 0,76 | 0,62 
4,2 0,086! 0,24 | 0,42 | 0,60 | 0,75 | 0,86 | 0,90 | 0,86 
4,6 0,03 | 0,09 | 0,19 | 0,32 | 0,47 | 0,62 | 0,76 | 0,86 
5,0 0,007| 0,025| 0,06 | 0,12 | 0,21 | 0,33 | 0,48 | 0,62 
5,4 0,005| 0,014| 0,035| 0,07 | 0,12 | 0,22 | 0,33 
5,8 0,002| 0,007| 0,016| 0,035| 0,07 | o,12 
6,2 0,003| 0,007| 0,015| 0,04 
6,6 

7,0 


2222 


("} Bande transmise par C4 (p1 — 0,029 mm.) entre X2w et Xa00 diffusée par T (18 


om PE ne ONU DATE NET (NS  SRINNT URLS. 
EEE 
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s effectifs | v — v, | en diffusion (:). 


0,87 | 0,83 | 0,75 | 0,56 | 0,30 | 0,05 |0,001 


5,o | 5,2 | 5,4 | 5,6 | 5,8 | 6,0 | 6,2 | © Fe 0/0 Loue ds 
0,01| 0,01 0,3 0,615 
0,10| 0,05 1,9 0,860 
0,35| o,11 3,3 Fix 
0,99| 0,20 6,0 1,352 
| 2,03| 0,30 9,0 1,000 
)| 0,015| 0,007 3,60! 0,40 12 1,845 
0,07 | 0,035| o,013| 0,004 5,20| 0,46 13,7 2,090 
0,21 | 0,12 | 0,06 | 0,02 | 0,005 6,50! 0,46 13,8 2,940 
0,47 | 0,31 | 0,18 | 0,08 | 0,02 7,20| o,41 12,0 2,580 
0,74 | 0,58 | 0,40 | 0,21 | 0,07 7,10| 0,33 10 2,830 
0,87 | 0,81 | 0,64 | 0,39 | 0,16 | 0,02 6,35| 0,25 7,5 3,08 
0,74 | 0,81 | 0,75 | 0,54 | 0,25 | 0,035 5,10! 0,175 5,5 3,32 
0,47 | 0,58 | 0,64 | 0,54 | 0,30 | 0,05 3,40] o,10 3,0 3,56 
0,21 | 0,31 | 0,40 | 0,39 | 0,25 | 0,05 |0,001/1,85| 0,05 1,6 3,81 
0,07 | 0,12 | 0,18 | 0,21 | 0,16 | 0,035 0,80| o,o1 0,3 4,05 
0,03 | 0,06 | 0,08 | 0,07 | 0,02 0,25| 0,005 0,0 


m.). La courbe déterminée par les trois dernières colonnes est tracé en (2) figure 8. 


EE A 
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[»'—», |. Pour obtenir les contributions respectives dans l'inter- 
action des divers écarts | ” — », | il faut donc effectuer Les opérations 
suivantes : passer d’une bande infiniment mince | »’ — », | à la bande 
large qu’elle donne par effet Doppler ; opérer sur chaque ordonnée 
de cette bande la réduction dans le rapport fixé par la courbe (3) 
pour chaque abscisse ; évaluer (graphiquement) l'aire limitée par le 
profil transmis par C; ; cette aire est proportionnelle à l'intensité du 
rayonnement diffusé reçu après traversée de C; et dont la diffusion 
a mis en jeu l'écart effectif | »” —», | . On obtient ainsi la courbe (4) 
qui donne la répartition spectrale des importances relatives des écarts 
| v'—», | au moment de l'interaction, dans le rayonnement effective- 
ment reçu après Co. 
Cette répartition est la suivante : 


TagLceau III 


Ecarts | vw — vw | Importance 0/0 Ecarts | w — w | Importance 0/0 


12 TONSECS 1,53 2/00 SEC 12,0 
1,4 3,06 2,8 10,01 
1,6 5,87 3,0 8,03 
1,8 8,88 3,2 5,90 
2,0 11,47 3,4 3 85 
2,2 13,20 3,6 5,06 
2,4 13,20 3,8 1,0 
La relation : 
(83) PHje= Fe Lee ru ee, 
TT O1—42e rx e: [V—vl] 


doit être appliquée à chacun des écarts de ce tableau, et le résultat 
d'ensemble s'obtient en affectant chaque résultat partiel du coefficient 
de contribution indiqué en regard de chaque écart. 

En principe, il faudrait au préalable répéter tous les calculs qui 
précèdent d’une part pour la diffusion, par les atomes de fréquence 
hyperfine v2#%, de la bande spectrale primaire symétrique de celle 
qui a été considérée (soit pour la bande comprise entre les compo- 
santes X262 et @G201A199X0,) d'autre part pour chacune des quatre 
autres composantes hyperfines de la raie 2537 À. Chacun de ces 
calculs étant très long, cette répétition peut être évitée grâce aux 
considérations suivantes. 

Les résultats expérimentaux qu’il s’agit de confronter avec les pré- 
visions théoriques (en particulier avec la relation (83)) représentent 
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une moyenne des phénomènes élémentaires portant sur chaque com- 
posante hyperfine; on peut donc chercher à obtenir les prévisions 
théoriques elles-mêmes comme une moyenne des prévisions relatives 
à chaque composante. il s’agit de montrer que cette notion de 
moyenne conserve ici un sens, et d’en fixer le mode d’évaluation. 

Or, il se trouve que les cinq composantes hyperfines ont des inten- 
sités de même ordre, que nous rappelons : 


19,125 20,2% 23,77 ; ihEye 13,24. 


Elles sont sensiblement équidistantes, leur équidistance étant d’ail- 
leurs grande devant la demi-largeur Doppler. Les renversements 
introduits dans la traversée de C; autour de chaque composante 
hyperfine sont donc du même ordre ; par exemple pour p; —0,029 mm. 
la demi-largeur du renversement autour de X:52 est de 1,88. 10° sec—1, 
tandis qu’elle est de 1,84.10° sec-t autour de X:55. Les courbes des 
contributions respectives des écarts | » —», | sont donc peu diffé- 
rentes les unes des autres lorsqu'on passe d’une composante à l’autre, 
et une représentation moyenne de ces courbes a un sens. Nous avons 
déterminé une courbe de répartition spectrale des fréquences pri- 
maires entre X292 et X:5, (ces deux composantes sont, à elles seules, 
responsables de 64 o/o du rayonnement de diffusion cohérente); 
nous en avons déduit la courbe de répartition spectrale des contribu- 
tions des divers écarts provenant de cette bande primaire, dans la 
diffusion par rapport à X252; ces calculs effectués pour une pres- 
sion p, de la vapeur dans C;, peuvent être considérés comme repré- 
sentant la moyenne de l'effet des cinq composantes, pour une pres- 
sion dans C; un peu différente p1. 

Nous déterminerons le rapport p;/p1 de la manière suivante : 

Les contributions des diverses composantes hyperfines en rayon- 
nement de diffusion cohérente (le seul donnant lieu aux mesures de 
P(H)) sont fixées par le tableau suivant (d’après les valeurs admises 
par Mitchell et Zemansky (20)). 


Composantes. . .| X20441092201|  X202 X 200 Xu980201 | B199C201 
Intensités relatives. 19,17 29, 27 23,77 14,45 13,24 
Taux d'émission 

CORÉTENIE 0, 39 I I 0,74 0,345 


D'autre part, les divers profils calculés (fig. 8) sont, en gros, 
déterminés par les coefficients , (103) qui sont proportionnels aux 
intensités relatives (2° ligne du tableau ci-dessus) et à la pression 
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dans C;. Si l’on ne tenait pas compte des taux ‘émission cohérente, 
les calculs effectués pour p, et par rapport à X:0 seraient valables 
pour l’ensemble des composantes et une pression pi telle que : 


Pa 19:17 + 29:27 + 23.77 + 14,45 + 13,24 


P, 5 x 29 27 


On tiendra compte des taux d'émission cohérente en pondérant 
l'importance de chaque composante, et on aura : 


Pr (0.39 %X 19,17) + 29,27 + 23,779 + (0,74 X 14,45) + (0,345 x 13,24) 
Pr {o,39 + 1 + 1 + 0,74 + 0,345] X 29,27 


ARE are 


Par exemple les calculs effectués sur X52 pour p, — 0,029 mm. 
(620 C.) sont applicables à des expériences effectuées avee 


Pi=0,029 X 1,34 —0,039 mm. (6605). 


Remarque.— La correction à faire subir à p, est de 30 o/o environ. 
Or, l'expérience montre qu'une variation de p, de 10 o/o n’affecte pas 
de manière sensible les courbes P(H) déterminées expérimentale- 
ment; l'erreur possible commise dans le calcul de la correction de p; 
ne doit donc pas être décelable. 

Application au calcul de P(H). — La relation (83) : 


P(H) 1 sin 4TT ( AVy e H 
L—= ) 


P, 1— 4x? rx [Y —v | — Érmd [V— vw] 


doit être remplacée, dans le cas de plusieurs isotopes présentant des 
facteurs de décomposition g; différents, par la somme : 


P(H) D ax Sin 4TT% 
se CRT 
. 1—4x; ATTk 
avec : 


Ty — - : 
ET &rm | V —V | gx 


les coefficients «% indiquant la contribution relative de chaque terme 
Be) 
k 


Le calcul des facteurs a, a été fait (20) dans l'étude théorique de la 
olarisati al 6 CU L Rx 
P tion des raies de résonance; si l'on suppose une excitation 
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uniforme de toutes les composantes (« broad line excitation »), ce qui 
correspond à peu près au cas de nos expériences, on obtient les 
contributions +, que nous indiquons (d’après G. Breit) dans le tableau 
suivant ; en regard nous donnons la valeur correspondante de 94 : 


Etats ax gk 


Isolopes pairs : 
(quantique interne total f — 1 sur 


leniveauFexCILe). 0 Det UC E 0,89 3/2 

Isotope 199 : 

= ra Bee de MEN. CAD “HOUT, 0 
Isotope 199 : 

SN LES 0L LOG 1h It, 0,0685 I 
Isotope 207 : 

HR Re Pers: TAC ef 2) 0 
Isotope 201 : 

P =: 3j Remi ES Me STE: : 0,019 2/5 


Isotope 207 : 
ar SE tt te ne 0,0235 3/5 


D’après ce tableau, go 0/0 de l'émission cohérente (la seule qui soit 
affectée par les variations du champ H) sont dus aux isotopes impairs, 
de facteur g — 1,5 ; on commet donc une erreur négligeable (surtout 
si l’on songe à l’approximation de l'hypothèse de « broad line exci- 
tation ») en adoptant la relation (83) sous sa forme primitive à un 
seul terme, dans lequel où donne à g la valeur moyenne pondérée; 
déduite du tableau ci-dessus, soit : 


g — 1,45 au lieu de 1,50. 
D'où : 
Ava 2,091X 10H sect. 


Le calcul de P(H)/P; pour H— 60; 80 et 100, et le profil de fré- 
quences primaires calculé précédemment (soit C, à 66°5, C2 à 420) est 
contenu dans le tableau suivant : 
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Tagzeau IV 


H —60g. 
Importance 0/0 — 


Ecarts 
Dette (courbe 4, 
DAS fig. 17) Ni P(H) 


Pi 


CI 
b 


1,53 1,199 
3,06 2,565 
5,8r 5,04 
8,88 
11,47 
13,20 
13,20 
12,00 
10,01 
8,03 
5,90 
3,85 
2,06 
1,00 


ook bo mob © mois 


ï 
I 
I 
2 
2 
3 
2 
2 
3, 
3 
3 
3 
3 


100,00 


La dépolarisation par le champ magnétique du rayonnement de 
diffusion excité dans les conditions indiquées doit donc, d’après nos 
prévisions théoriques, être la suivante : 


H o 60 80 100 Gauss 
P(H) 
F, I 0,93. 0,885 0,823 


Ces variations sont tout à fait observables. Il est préférable de ne 
pas pousser les mesures vers des valeurs du champ supérieures à une 
centaine de gauss, afin de rester dans la limite de validité de nos 


raisonnements (x < 1). Si nous définissons un écart moyen [v—», | 


comme l'écart qui produirait sensiblement, s’il était unique, le même 
effet que l’ensemble des écarts de l'expérience réelle, on trouve 
d'après le tableau : 


| v'—% | © 2,2.10° sect. 


T4 I A 
Pour cet écart moyen, on a x 55 même pour H=— 100 g. 


C) INFLUENGE DE L’Errer Farapay. — [l nous faut encore, avant 
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d'aborder les mesures proprement dites, tenir compte d’un phéno- 
mène susceptible de fausser l'interprétation de ces dernières : l’effet 
Faraday de magnéto-rotation. Lorsqu'un rayonnement polarisé recti- 
ligne de fréquence » se propage dans un milieu dispersif auquel est 
appliqué, parallèlement à la direction de propagation, un champ 
magnétique H, le plan de polarisation subit une rotation (générale- 
ment dans le sens du courant magnétisant) proportionnelle au che- 
min parcouru dans le milieu soumis au champ. Kuhn a donné la 
théorie complète de ce phénomène, et calculé l’angle de rotation y 
du plan de polarisation : 


Tr Nife’H gs8s = SE Là 
(105) = RE Den LES a Ci GuSe 


la somme >? portant sur les diverses composantes hyperfines d’im- 


portances relatives B, de fréquence centrale », et de facteur de décom- 
position gs. 

Le rayonnement de diffusion observé dans nos expériences, par- 
court un certain chemin / dans la vapeur de mercure avant de sortir 
du tube T; ce chemin est précisément parallèle au champ magné- 
tique appliqué aux atomes diffusants. Il faut donc : a) s'assurer que 
leffet Faraday subi par le rayonnement de diffusion cohérente ne 
suffit pas à expliquer la dépolarisation de celui-ci en fonction du 
champ ; b) si l'effet Faraday ne peut rendre compte des phénomènes 
observés, en tenir néanmoins compte à titre de correction qu’il faut 
calculer. 

Nous procéderons, dans l’exposé des mesures expérimentales, à la 
justification expérimentale du premier point. Mais nous pouvons le 
faire également par le calcul à partir de l’expression théorique (105). 

Les mesures de la polarisation du rayonnement diffusé, en fonction 
du champ H, ont été effectuées sur de la vapeur de mercure à la pres- 
sion de 1,85.10—* mm. (o° C.) et le parcours imposé parallèlement 
à H, dans cette vapeur, au rayonnement diffusé, étant / —4,5 cm. 

On a donc : 


N=6,0:101%/em°. 


Introduisant æ — et la largeur Doppler 4»,, on a pour le 


[v— vw | 
cas de nos expériences : 


DV DR T 
(106) SE . 


Par un calcul analogue à ceux qui ont déjà été faits (tenant compte 
des importances relatives des divers écarts | »— », |) on trouve pour 
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H— 100 g., un angle moyen de rotation 4,—1°5. Pour H—80 g., 


X, < 1/2°. Ces angles restent petits devant l'angle moyen dont tourne 
le plan de polarisation par effet de durée finie d'interaction : 


(85) bu — FE. 


L'écart moyen déterminé précédemment | V2 v, VÆ 32100 Sr 
donne pour 0x : wc 16° 2/3 pour H— 100 g., 0x cc 13° 1/3 pour 
H— 80 g. Nous prévoyons donc que l'effet Faraday doit rester 
faible devant l'effet de durée d'interaction, mais qu'il est cependant 
indiqué d’en tenir compte dans nos prévisions théoriques (*). 

Il reste donc à calculer la correction à introduire. 

S'il n’y avait pas de rotation du plan de polarisation pendant 
l'interaction, la polarisation observée serait uniquement due à l'effet 
Faraday et suivrait la loi : 

P(H) COS? y — sin? yy 


(107) Pi cos pes 1° 2%, 


Dans le cas précédemment envisagé d’excitation, et pour H= 100 g. 


(x,—= 195) l'effet Faraday serait expérimentalement non décelable : 


P(H) 
p—_— 0999. 
Les écarts les plus faibles | » —», | — 1,2.10° ne donneraient lieu 


eux-mêmes qu'à une variation de P(H) insensible : 
P(H 
æ— 0,169 donne HD — 0,990. 


Mais si l'effet Faraday s’ajoute à l'effet de durée d'interaction, son 
influence bien que petite devient décelable. Reprenant les rela- 
tions (80) à partir desquelles nous avons calculé l’expression de P(H): 


(Bo) | di=4rls | C(é) l? cos? 2rAva(t —t;)dt 


dé &rle | Café) [? sin? 2rAv;(t — 4, )dt 

nous devons maintenant leur substituer, pour tenir compte de la 

rotation ultérieure y, due à l’effet Faraday : 

(108) | di h4rls | C(t) |? cos? RRPNPE L) + y,]dt 
di — als | Cafe) |? sin? [arAvu(t— 4) + x,]dt. 


(*) Il ne faudrait pas, dans nos expériences, mesurer P(H) avecla paroi 
froide de T à la température ambiante (150) : l'effet Faraday deviendrait 
du même ordre que l'effet de durée d’interaction. 
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Le calcul se poursuit ensuite de la même manière et conduit à : 


P(H) I sin (4rx + 27,)— sin 2y, 
(109) Ps. 2 $rt 4ræ à 


L'expression (109) doit, dans la prévision des résultats expérimen- 
taux, être substituée à (83) toutes les fois que l'effet Faraday inter- 
vient de manière sensible. 


Nous avons effectué, à l’aide de (109) et de l'expression (106) de X,, 


P(H 5 + 
le calcul des valeurs "1 que l’on doit observer dans les conditions 
| 
d'excitation déjà envisagées (C; 665, C; 420, T o° pour les parois 
froides). Les calculs s'effectuent de la même manière que ceux que 
nous avons indiqués au tableau IV précédent, et nous donnerons seu- 
lement les résultats; ceux que nous avions obtenus avec la for- 


mule (83) sont rappelés afin de montrer que l'effet Faraday ne joue 
que comme correction faible. 


TABLEAU V 


H 0 60 80 100 


ee sans effel:Faraday . .° 2. I 0,934 0,885 0,823 
& - 


PIH) avec effet Faraday dans T (o», 


P; L,bhem:)1-008. 1 0,93 0,87 0,79 
(D) ExPERIENCES ET MESURES. — a) Composition spectrale du 
rayonnement diffusé. — Nous devons prévoir, d’après ce qui pré- 


cède, que le rayonnement réémis par la vapeur de mercure (excitée 
par le rayonnement primaire filtré par la cuve C;) comprend : 

— une émission de diffusion à la fois sur les fréquences Ray- 
leigh (,) et sur les fréquences propres (*); | 

— éventuellement une émission de résonance intervenant à la 
faveur de l’effet Doppler, sur les fréquences propres (0). 

Dans l’ensemble, il doit donc apparaître deux groupes distincts de 
fréquences, l’un (le groupe (»)) composé de raies larges (profil Dop- 
pler) centrées sur chaque centre hyperfin de la raie 2 537 A, l’autre (le 
groupe (*)) composé de bandes dont la largeur est déterminée par 
l'absorption de la cuve C; et l'effet Doppler dans le tube T (Big: ga). 
Le rayonnement primaire ne comporte au contraire, à la sortie de C:, 
qu’un seul groupe de fréquences correspondant, à l'élargissement 
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Doppler près, au groupe (»,) précédent (fig. 96). Pour établir expéri- 
mentalement cette structure spectrale on ne peut avoir recours à l’ana- 
lyse du rayonnement par un appareil interférentiel du type interféro- 
mètre de Perot et Fabry ; en effet, le pouvoir de résolution d'un tel 
appareil est limité ici d’une part, par la complexité de la raie de 
résonance (l’ensemble des cinq composantes hyperfines couvre un 
domaine d’une largeur d’environ 5.10? À entraînant le chevauche- 
ment des divers systèmes d’anneaux dès que l'épaisseur de la lame 
d'air de l’interféromètre dépasse 5 mm.), d'autre part, par la faible 
intensité de la lumière diffusée conduisant, malgré des poses de 
l’ordre d’une dizaine d'heures, à l’utilisation de couches semi-trans- 
parentes de faible pouvoir réflecteur donnant par conséquent des 


b V 
Fig. 9. 


anneaux notablement élargis. Nous avons donc eu recours pour ana- 
lyser l’émission de la vapeur de mercure excitée par le rayonnement 
primaire, à un procédé d’analyse bien plus sensible et très sélectif : 
l'interposition, sur le trajet du faisceau du rayonnement secondaire, 
de la cuve absorbante C: dont la vapeur de mercure peut être portée 
à des pressions variables à volonté. 

La première expérience consiste à observer l'effet produit par l’in- 
terposition de la couche de vapeur de GC; selon que cette cuve est 
placée sur le faisceau primaire à la suite de C;, ou sur le faisceau 
secondaire; s’il ne se produisait aucun changement de fréquence par 
diffusion, la position de C, serait indifférente, les pressions p, dans 
Ci et p: dans C> étant maintenues fixes. Mais si la diffusion introduit 
un changement de fréquence tel que celui que schématisent les 
figures 9 (a) (b), on peut par choix d’une pression p: convenable 
modifier considérablement le rayonnement reçu sur la plaque photo- 
graphique lorsqu'on passe d’une disposition à l’autre de la cuve C. 
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Pratiquement, nous avons réalisé l'expérience de la manière sui- 
vante : 

1° Le tube-laboratoire T a été éclairé non par sa fenêtre d'entrée, 
mais latéralement tout près de sa fenêtre de sortie (fig. 10). On réduit 
ainsi à g mm. le chemin parcouru par le rayonnement secondaire 
dans la vapeur du tube T (pression 1,85.10—* mm.) avant de sortir; 
le rayonnement du groupe de fréquences (»,) qu’une couche de 45 mm. 
aurait presque complètement absorbé, est ainsi transmis dans la pro- 
port:on de 50 0/0 (calculée de la manière 
indiquée au $ B) ce qui permet son obser- 
vation. 

Nous avons conservé ce dispositif toutes 
les fois qu'il s’est agi d'étudier le rayon- 
nement (»,) ou de le comparer au rayon- 
nement (v,) l’accompagnant. Au contraire, 
pour l’étude de(»,) seul (détermination des 
courbes P(H) par exemple) nous sommes 
revenus à l'éclairage du tube T suivant 
Jaxe de la fenêtre d’entrée, car ce dispo- 
sitif permet d'éliminer complètement la 
lumière parasite renvoyée par les parois, 
donc de faire des mesures photométriques 
plus précises (absence de « fond ») et de rendre possibles de très 
longues poses (fréquences primaires éloignées davantage des fré- 
quences de résonance). 

20 Au lieu de déplacer la cuve C; du faisceau secondaire au fais- 
ceau primaire nous avons maintenu C; sur le faisceau secondaire, et 
donné aux pressions p, et p: des valeurs telles que l'absorption totale 
subie par une fréquence donnée entre la source et la plaque photo- 
graphique réceptrice soit constante : il suffit que le coefficient d’ab- 
sorption k, de la cuve C; (épaisseur /,) et le coefficient 2: dans Cao) 
définis par (102) et (103), réalisent la condition : 


(110) ler lu eo (ie 


d’une expérience à l’autre. Dans le domaine considéré (110) est d’ail- 
leurs équivalente à : 


(111) Pili + pala = C*. 


Les trois couples de valeurs réalisées furent les suivants : 


Fig. 10. 


(1) CG à 65° C2 à — 180°, soit UF a 2 cm.) 
pi—3,90.10 ? mm. p—0 Pl + Polo = 0,35 
(2) Gi à 65° Co à + 16° 
Di==0,00. 10 MM. Ds —0,9.10 ‘mm. Pils + Palo = 0,35 
(3) Gi à 620 C: à 630 
Pi=2,9.10 ? mm. Pr—3,08.10 * mm. Pili + pal: = 0,35. 
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Dans chaque cas, nous avons mesuré à la fois l'intensité totale 
[ + ;: du rayonnement diffusé transmis par C2, et sa polarisation. 
Nous donnons dans le tableau suivant le résultat de ces mesures, en 


indiquant le rapport — 


- de l’intensité de l'émission dépolarisée à 
celle de l'émission totalement polarisée. L'expérience avait lieu 
dans un champ magnétique de 8 qauss; l'émission polarisée Ï — z 
était donc due uniquement au rayonnement de diffusion cohérente, 
et l'émission dépolarisée 25 était due à la fois aux émissions cohé- 
rentes de durée d'interaction longue (10—7 sec.) et aux émissions 
incohérentes quelle que soit leur durée d’interaction. 


Tagzeau VI 


p = —!1 | I À 21 ï : L C | 
— E + à PRE =. L at as 
ï (x) 
0,325 (choisi pour 2,07 0,325 0,675 C1 65° 
unité) C: 180° 
(2) 
0,575 0,56 0,74 0,323 0,237 C1 650 
| C3 + 16° 
(3) 
0,640 0,47 0,96 0,300 0,170 C1 620 
| Ca 63 


Le simple examen de ce tableau montre que : 

1° Un important changement de fréquence se produit par diffusion 
(variation de [+ 2); 

2° Les émissions correspondant respectivement aux durées d’inter- 
action courtes, et aux durées d'interaction longues (auxquelles il faut 
ajouter les émissions incohérentes) ne sont pas réparties en propor- 
tion constante le long du spectre (variation de P). 

L'interprétation devient très claire si l'on se réfère aux profils 
donnés figure 8. Le spectre des fréquences primaires est très sensi- 
blement, entre deux composantes hyperfines, celui de la courbe (1). 

Nous avons tracé (courbe 7, fig. 8) la courbe de transmission de la 
couche renversante de vapeur du tube T (9 mm., o° C.); c'est cette 
courbe qu'il faut considérer lorsque C est à — 1802 (cas I); on voit 
qu'alors le groupe de fréquences (%) (profil Doppler figuré en [6] 


L 
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fig. 8) est transmis dans la proportion de 50 o/o alors que le 
groupe (1) (dout le spectre, avant élargissement Doppler à l’émis- 
sion, serait figuré par la courbe des écarts effectifs (4)) est transmis 
intégralement. Lorsqu'on passe aux mesures du cas (2), le profil de 
transmission du rayonnement secondaire sé déplace de (7) en (5) 
(cuve C2 à 16° et couche renversante de T). On voit qu’alors presque 
tout le groupe (»,) est absorbé, alors que le groupe (»,) ne l’est encore 
que très peu. Or, l'expérience indique une réduction de (1 + :) dans 
le rapport 1 à 0,56; puisque c’est presque seulement le groupe (*) 
qui peut être absorbé dans ces conditions, nous en concluons que le 
rayonnement sortant de T contient environ 44 o/o d'émissions cen- 
trales (%), donc que le rayonnement émis dans la vapeur même 
de T contient environ 1,5 fois plus d'émissions centrales (*) que 
d'émissions Rayleigh (,). Les colonnes (I — x) et (24) du tableau de 
résultats nous indiquent de plus que le rayonnement totalement pola- 
risé ne subit pas d'absorption sensible du cas (1) au cas (2), mais que 
toute l'absorption porte sur la fraction dépolarisée 21. En consé- 
quence, et sous réserve d’une objection que nous lèverons plus loin 
(p. 307) les durées d'interaction courtes n'apparaissent que dans le 
groupe »:. 

Passons maintenant du cas (2) au cas (3, : C: absorbe maintenant 
absolument tout le groupe (»,) et partiellement le groupe (). 1 +; 
diminue un peu, I—; diminue à son tour. Mais la polarisation de ce 
rayonnement, uniquement composé de fréquences (»,) n’est encore 
que de 0,64 ; l'émission Rayleigh contient donc encore 36 0/0 d’émis- 
sion incohérente; or la théorie, nous l’avons montré, prévoit une 
émission incohérente lorsque le niveau fondamental n’est pas simple 
(cas des isotopes impairs) : il fallait donc s'attendre au résultat 
trouvé, bien que rien ne nous permette encore d’affirmer que là 
réside la seule cause d'émission incohérente. 

Il reste à rechercher si les émissions qui apparaissent sur le groupe 
de fréquences (*) sont dues aux interactions de diffusion ou provien- 
nent d'interaction de résonance rendues possibles par l’effet Doppler. 
D’après les prévisions théoriques que nous avons pu faire précédem- 
ment (Il® partie, D, $ b) les fréquences primaires », telles que 
4 —%0 | >>1,8.10° sect ne donnent lieu qu’à une interaction de 
résonance très faible ou nulle devant l'interaction de diffusion ; or le 
profil des fréquences primaires représenté par la courbe (1), figure 8 
indique que 95 o/o du rayonnement primaire satisfont à la condi- 
tion | —% | > 1,8 X 10° sect. L’interaction de résonance produite 
par l’ensemble de ce rayonnement primaire doit donc être faible 
devant l'interaction de diffusion, et le groupe de fréquences (»,) mis 
en évidence par les expériences qui viennent d’être décrites doit être 
émis, pour une fraction importante, par interaction de diffusion. 
Cependant l'importance de ce résultat nous a incité à chercher expéri- 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 2 (Mai-Juin 1947). 21 
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mentalement, sans recours aux calculs théoriques de la Il° Partie 
(D, $ b) si toute interaction de résonance a bien disparu lorsque les 
fréquences primaires (>,) sont réduites à celles que transmet la cuve C: 
à une température de 65° environ. Nous y sommes parvenus en obser- 
vant les variations de la polarisation du rayonnement secondaire en 


fonction de la pression p, de la vapeur dans la cuve C ; on en déduit 
ai 
I—i 


les variations, soit de rapport de l'intensité de la fraction dépo- 


ï : r proportion 
de l'émission dépolarisée ; le champ appliqué à la vapeur diffusante 
étant de 8 gauss, l’émission par interaction de résonance est tout 
entière contenue dans l'intensité 27, tandis que [| — : représente 
l'émission de diffusion cohérente sur les fréquences Rayleigh. Dans 
ces expériences, la cuve C. était supprimée, le tube T éclairé à 9 mm. 
de sa fenêtre d'observation (transmission du groupe (>) dans la pro- 
portion de 5o o/o). Les résultats sont donnés dans letableau suivant : 


larisée de l'émission à la fraction polarisée, soit de 


Tagzrau VII 


4 (eC) — 180°| 20 35 |44 1/2] 5o | 55 65 75 86 

Pi(en 10—? mm.)| 0,03;!) x, 2e 8,6 | 12,6| 18 35 66 126 
ares k 

UT 0,005 | 0,018| 0,10 | 0,165 | 0,22| 0,315 | 0,40 | 0,455| 0,47 


| 
| 
| 
| 
| 
| 
| 
| 


PSE 200 55 Q,1 50 "3,551 2,20 [ro01 4,20) 351À 


0,995 | 0,982| 0,90 | 0,835 | o,78| 0,685 | 0,60 | 0,545| 0,53 


(1) Valeur représentant l'absorption dans la couche renversante de T tra- 
versée par le faisceau primaire. 


La courbe de la figure 11 ci-après représente graphiquement les 
oi ’ 6 2 ‘n 
153 en fonction de pi. L’allure du phénomène vérifie 


bien les prévisions de la Ile Partie (D, $ b); pour les valeurs faibles 
de p:, les fréquences primaires »,; sont insuffisamment écartées des 


variations de 
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fréquences centrales », et l'interaction de résonance masquant d’abord 
complètement l'interaction de diffusion (4 ——180°) reste prépon- 
dérante (f: —20?, 44°5); mais son importance relative décroit très 
rapidement à mesure que les écarts | 1 —% | augmentent ; la décrois- 
sance cesse ensuite brutalement, et la proportion résiduelle d’émis- 
sion dépolarisée devient remarquablement constante à partir de 

2i Pa = C6.10—* mm. (75° C.): cette cessation brus- 

Ti que de l'interaction de résonance correspond au 
fait que les profils d’élargissement Doppler (voir 
par exemple courbe (6), fig. 8) tombent très bru- 
talement à zéro sur leurs ailes. 


pe \ Pour pi—35.10-* mm. (65°) il ne subsiste 

x guère que 15 0/0 d'émission par résonance, et 
ogoi 3 0/0 au plus pour p;—66.10-? mm. (79°)2 
_ \ L'émission sur fréquences centrales (v) décelée 


dans les expériences précédentes avec une inten- 


À mm 


il 5 10 15 p,en 10 mm 


Fig. 11. 


sité du même ordre que l'émission sur fréquences Rayleigh, doit 
donc bien être attribuée, pour sa presque totalité, à l'interaction 
de diffusion ; elle n’est pas due à une résonance résiduelle. 
Remarque. — Il y a entre les mesures indiquées au tableau VI 
(cas (1), G 650, C+ — 1800) et celles qu'indique le tableau VII (pour 
C, à 65°, C: supprimée) une différence notable sur la valeur de P 


(0,325 et 0,40) et donc de — : 


une erreur photométrique ; il provient de l'extrême sensibilité du 
rayonnement de fréquence centrale (>) à la présence, dans l'atmo- 
sphère, de traces de vapeur de mercure ; or dans les premières expé- 
riences, la cuve C2 était très froide (son extrémité la plus froide plon- 
geait dans l’air liquide); il en résultait la disparition totale de toute 
trace de vapeur de mercure non seulement à l'intérieur de Go nu 
également dans son voisinage sur une longueur d'une dizaine de 
centimètres le long du trajet du faisceau secondaire ; au contraire, 
dans les expériences du tableau VII, la cuve Ce étant supprimée, 
cette région du trajet du faisceau secondaire était remplacée Fo 
l'atmosphère de la pièce; malgré les ventilations prés Ayant $ 
après chaque mesure, des traces de vapeur de mercure subsistaien 
provoquant une légère absorption supplémentaire du rayonnemen 
de fréquence (0). 


(2,07 et 1,50); cet écart n’est pas dü à 
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Nouvelle analyse par la cuve C: du rayonnement diffusé. — La 
température {, de la cuve C, est fixée à 74° (p: —0,062 mm.) c'est- 
à-dire à une valeur telle que, d’après l'étude précédente (fig. 11) le 
rayonnement secondaire ne comporte au plus que 2 à 3 0/0 de son 
intensité due à la résonance. Le champ magnétique H est maintenu 
à une valeur de 8 gauss. La cuve C; est interposée sur le faisceau 
secondaire, et portée à des températures /; croissantes permettant une 
analyse progressive de la composition du rayonnement secondaire. 
On mesure à la fois l’intensité I + ? transmise, pour des conditions 
d'excitation fixes (C; à température-C®, variations éventuelles de 
quelques pour cent de l’intensité de la source corrigées automatique- 
ment par le dispositif d'étalonnage des plaques décrit précédemment), 
et la polarisation. Les résultats sont contenus dans le tableau ci-des- 
sous. 


Tagzeau VIII 


be (°C) — 180° 


p2 (en 10—% mm.) | o,0035 (!) 


R 0,42 

I+: I 

FE np dl sgoibnon, ratherfogeoht 5240 
ai 

peer pA 

e 0,58 


(‘) Valeur représentant l’effet de la couche renversante de T traversée par 
le faisceau secondaire. 


Interprétation. — L'existence des deux groupes de fréquences 
distincts (>) et (»:) est ici très bien mise en évidence. À mesure que 
p2 augmente, la cuve C; absorbe des fréquences plus éloignées de 
chaque centre hyperfin », et l'intensité transmise 1 + ; diminue : 
mais seule la fraction dépolarisée de l'émission subit, tout d'abOrd 
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cette absorption : la valeur de 1 — : (fraction polarisée) reste 
constante tant que la température de C; ne dépasse pas 40° environ ; 
entre {> — 18° et {—4o°, toutes les grandeurs restent sensiblement 
constantes ; le groupe de fréquences (»,) est donc absorbé progressi- 
vement entre { —— 1800 et {; — 20° environ ; son absorption est alors 
quasi totale et la constance de P et de I + x entre fé: — 18° et 4 — 4o° 
indique l'absence, dans le spectre de diffusion, des fréquences 
balayées par l’arête du profil d'absorption de C; lorsque {: parcourt 
cet intervalle de température. Au delà, l’absorption reprend, et 
affecte cette fois la fraction dépolarisée et la fraction polarisée du 
rayonnement : c’est le groupe des fréquences Rayleigh (>) qui est 
alors progressivement absorbé ; les deux groupes sont ainsi nette- 
ment séparés et nous constatons de nouveau que l'émission à durée 


Fe ù I : 
d'interaction courtes (ar nee) se fait seulement sur les fré- 
a A) 


quences Rayleigh (»;). Les mesures antérieures traduites par la 
courbe (fig. 11) nous donnant la certitude que toute interaction de 
résonance est absente dans les conditions (p; — 0,062 mm.) où nous 
nous sommes placé, nous pouvons affirmer comme vérifié par 
l'expérience que la diffusion donne lieu à l'émission non seulement 
des fréquences Rayleigh, mais aussi des fréquences de résonance 
des atomes diffusants. 

On peut représenter les résultats du tableau VIII d’une manière 
particulièrement suggestive en cal- 
culant, pour les diverses valeurs de 
P: qui y figurent, le profil de trans- 
mission de la cuve C; ; ces courbes 
detransmission (dont les courbes (1), 
(3), (5) de la figure 8 indiquent 
l'allure) présentent du côté de chaque 
fréquence centrale », une arête AB 
assez verticale (fig. 12); à chaque 
valeur de { correspond donc une 
bande de fréquences absorbées par 
C2 assez bien définie, que nous pou- vd <a 
vons caractériser par sa demi-largeur A». Il est tout indiqué de 
représenter les grandeurs (14), (1—&), (2i) tirées du tableau VIII 
en fonction de cette demi-largeur 4%, de la bande absorbée; on 
obtient ainsi une représentation spectrale de la composition du 
riyonnement diffusé, reproduite (fig. 13). On y lit que le groupe 
des fréquences centrales (,), totalement absorbé lorsque {: — 18°, ne 
s'écarte guère à plus de A—1,1.10° sec—! de chaque centre hyperfin ; 
c’est bien là ce qu'il fallait prévoir, le profil spectral du groupe (vo) 


ÿ 
: à : D ser 
devant être celui d’une raie Doppler de demi-largeur — —0,5.10°sec 
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(comparer l'arc 21 de la fig. 13 entre # = — 180° et /2 — /4o°, au pied 
de la courbe (6) (fig. 8) : c’est presque le tracé du profil Doppler (!), que 
nous donne l'analyse par la cuve C:). Le palier des courbes (I +1) et 
(ct) entre {; — 18° et £, —/4o° indique l’absence des fréquences com- 
prises entre vo + 1,1 X 10° et % + 1,5 X 10° (et aussi entre 
vo—1,1 X 10° et v, — 1,5 X 10°) dans le rayonnement diffusé ; puis 
apparaît le groupe », à partir de », + 1,5 X 10° (et de » — 1,5.10°). 


La limite vers laquelle convergent les troiscourbes,=—,#+2,5.10°sec-t 
correspond au milieu de l’intervalle qui sépare deux composantes 
hyperfines : pour cette abscisse, l’absorption produite par C; est 
totale; en réalité il est encore possible de déceler le rayonnement 
diffusé (par ex. avec f —110°), mais l’émission résiduelle encore 
transmise dans ces conditions doit correspondre à des fréquences 
situées de part et d'autre, et à l’extérieur, du groupe des cinq compo- 
santes hyperfines. 

Etude de la bande Rayleigh (r).— Nous avons calculé théorique- 
ment le taux de transmission de la cuve C; pour une raie Doppler 
centrée sur », (profil 6, fig. 8), en fonction de p, ; nous avons effectué 
ce calcul pour les deux composantes hyperfines d’intensités extrêmes 
29,3 0/0 et 13,2 0/0, et avons représenté ces courbes de transmission 
en (a) et (b) avec les abscisses Av, (fig. 13). Le choix de l'échelle des 
ordonnées reste évidemment arbitraire dans ce calcul théorique, et 


(') Ce sont les variations de la pente de la courbe 2: qui reproduiraient 
le profil spectral du rayonnement analysé. 
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nous l'avons fixé de manière à encadrer le point expérimental 
d2— — 180°. Les courbes (a) et (b) encadrent alors l’ensemble de la 
courbe expérimentale 27 et atteignent toutes deux leurzéro (ordonnée 
0,25 correspondant à l'absorption totale de (»;)) entre # —18 et 
td —4o°. Ceci confirme, d’une part, l’accord entre prévisions théo- 
riques et expérience, et démontre, d’autre part, que la cuve C; ne 
transmet plus aucune fréquence du groupe (*) lorsque t: dépasse 
40°. Ce qui est transmis au delà appartient donc uniquement au 
groupe (); or ce rayonnement n'est pas totalement polarisé et 
contient une importante fraction non polarisée. Donc les fréquences 
Rayleigh comportent non seulement l'émission de diffusion cohé- 
rente (1—:), mais également une émission de diffusion incohé- 
rente 21. Cette conclusion déjà tirée de l’examen du tableau VI, appa- 
raît comme inévitable ; elle était à prévoir, d'après la théorie, du fait 
de la présence d'’isotopes impairs à spins nucléaires non nuls. 

Enfin la proportion d'émission incohérente varie avec la distance, 
dans l'échelle des fréquences, aux 
centres %. On peut, à partir du 
tableau VIII ou mieux encore des 
courbes (21) et(l + :)de la figure 13, 
mesurer la proportion de rayonne- 
ment incohérent le long du spectre 
de diffusion : lorsque C: passe d’une 
température {> à l2 + dt:, la courbe 
de transmission balaye une petite 
tranche spectrale (fig. 14) de posi- 
tion assez bien définie à cause de la Fig: 14. 
pente abrupte de l’arête des courbes 
de transmission (se reporter aux 
courbes (r) et (3) de la fig. 8 par exemple). Pour cette variation dé; 
on mesure une diminution — d(I + :) de l'intensité totale transmise 
par C; et une diminution — d(2i) de l'intensité de la fraction dépo- 
larisée du rayonnement transmis. Le rapport A — a; représente 
dans la bande (»,), la proportion d'émission incohérente dans chaque 
tranche spectrale balayée. Sur la figure 13 la courbe (c) donne les 
variations de ce rapport en fonction du renversement moyen Av; 
introduit par C:. L'interprétation de cette courbe (c) est assez inté- 
ressante. 

Tant que Ax%,<<1,5.10° sect c’est la bande (»,) qui est analysée : 
sa dépolarisation étant totale, le rapport «; reste égal à l'unité. Entre 
Ag —1,6.10° sec—! et Av, — 1,8.10° sec—!, se produit une chute bru- 
tale de a;, puis sa décroissance se fait plus lente, et a; devient 
constant et égal à 0,26 au delà de Ac —=2,19.10° sec! (le tracé des 
courbes donne 0,26 de préférence à la valeur 0,25 fournie par le 
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point # — go°). Que signifie cette variation de la proportion d’émis- 
sion incohérente dans les ailes de la bande Rayleigh (>)? Elle est un 
effet des inégales intensités des composantes hyperfines de la raie 


2 537 À ; ces intensités sont, rappelons-le, les suivantes : 


TaBzeau IX 


Composante . . . .. .|(a A°Xaw)| X262 X200 |(b, X198) (ce, 5) 
Position PROTEIN EE T5 0 — 10,4 |—5,4x 10—À 
Tntensite SRE CR 19,17 29,77 age 14,45 13,24 
Taux d'incohérence = 5 0,615 0 ) 0,26 0,655 


(Excitation 
en lumière naturelle) 


Dans ce tableau nous avons rappelé la nature de la composante 
(A, B proviennent de l'isotope 199; @, b, c de l’isotope 201), sa posi- 
tion par rapport aux autres, son intensité, enfin le taux d’incohérence 
qui la caractérise, dû à la multiplicité du niveau fondamental 
(ILe Partie, B(d)). 

L'intensité de chaque composante est proportionnelle à la densité 
partielle des atomes dont la fréquence propre exacte est la fréquence 
centrale de cette composante (densité tenant compte du poids statis- 
tique des niveaux). Les nombres k, des relations (102) et (103) qui 
fixent les courbes d'absorption caractérisant l'influence des cuves 
absorbantes, sont proportionnels à ces intensités ; il en résulte que 
l’absorption imposée au rayonnement primaire par la cuve C;, à une 
pression totale p, donnée, est plus faible autour des composantes 
faibles qu'autour des composantes fortes. Le rayonnement primaire 
contient donc des fréquences plus proches du centre hyperfin voisin 
autour des composantes faibles qu’autour des composantes fortes ; 
en conséquence : 

a) on ne se trouve plus exactement dans l’hypothèse de « broad 
line excitation », qu’il vaudrait mieux en diffusion appeler hypothèse 
« d’égale excitation », que l’on admet lorsque l’on calcule le taux 
d'incohérence de l’ensemble du rayonnement (en lumière incidente 
naturelle ce taux est 0,26); par rapport à ce cas idéal, le cas d’excita- 


tion réalisé avantage les composantes faibles et (dans une moindre 
mesure) les composantes extrêmes. 
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Or il se trouve (tableau IX) que, précisément, les composantes 
ainsi avantagées sont celles dont le taux d'incohérence est le plus 
élevé. D'où cette conséquence que la polarisation du rayonnement 
émis par diffusion sur le groupe (»,) doit avoir une polarisation énfé- 
rieure à celle (0,74) qu’il aurait dans le cas d’égale excitation. C'est 
bien ce que donne le tableau VIII pour { — 40° (transmission intégrale 
des bandes (>,) et absorption intégrale des bandes (»,)) avec P — 0,63. 

b) Les ailes des bandes (>,) entourant une composante faible sont 
exaltées par rapport aux ailes des bandes (;) entourant les compo- 


santes fortes, en comparaison de ce que donnerait le cas d’égale 


excitation (A cause de la loi en : 


——; suivie par l'intensité du 
(po vi AL, 

rayonnement diffusé); les centres de ces bandes au contraire sont 
diffusés à peu près dans le même rapport que dans le cas d’égale 
excitation. Par conséquent lorsque le profil d'absorption de la cuve 
analysante C: balaie les ailes des profils (), il affecte des bandes 
spectrales dans lesquelles l’importance relative des composantes de 
faible cohérence est beaucoup plus grande; au contraire, lorsque les 
ailes étant absorbées, le profil d'absorption de C; balaye le centre des 
bandes (»;), on retrouve la proportion normale d'émission incohé- 
rente. C’est ce phénomène qu'illustre la courbe (c) de la figure 13; sa 
chute verticale entre Av, — 1,6 et Av, = 1,8. 10° sec! correspond au 
fait que les fréquences qui subissent l'absorption de C2 dans ce 
domaine appartiennent aux ailes extrêmes des composantes à fort 
taux d'incohérence (0,615 et 0,655); l'intensité absorbée est d’abord 
très faible et de l’ordre de l'intensité résiduelle des bandes (} 
(domaine 1,6—1,7.10° sec—!) ce qui explique les valeurs de à; com- 
prises entre 0,65 et 1. 

A mesure que l’absorption de C; affecte des bandes spectrales plus 
centrales dans chaque groupe de fréquences Rayleigh (»), à; dimi- 
nue; lorsque seules subsistent les régions centrales, &; atteint une 
valeur-limite 0,26 qui correspond précisément au taux d'incohé- 
rence dans le cas d'égale excitation des cinq composantes. Tous les. 
faits observés se trouvent ainsi interprétés. Nous ferons remarquer à 
ce propos la finesse d’analyse que permet d'obtenir la méthode 
d'absorption progressive par la cuve C: placée sur le faisceau secon- 
daire, avec mesure simultanée de l'intensité et de la polarisation du 
rayonnement transmis : on décèle l'influence de bandes spectrales 
- Jocalisées dans un intervalle de o,1.10° sec—!, c'est-à-dire AÂcxs 2.107" A 
(soit un pouvoir de résolution de l’ordre de 10°). 

Autres mesures relatives à la bande (»;). — Nous réservons pour 
l'instant la question de la durée de l'interaction de diffusion condui- 
sant à l'émission de la bande () : elle sera étudiée en détail plus 
loin. 

On peut se demander si une partie de l'émission (») dépolarisée 
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dans le champ de 8 gauss, n'apparaîtrait pas comme polarisée en 
champ nal : ce qui signifierait que cette fraction n’est pas totalement 
incohérente comme nous l'avons supposé ci-dessus, mais fait inter- 
venir des durées d'interaction longues (la durée de vie normale de 
10—* sec. du niveau de résonance). Nous avons donc comparé la pola- 
risation en champ nul à la polarisation dans le champ de 8 gauss de 
la bande (»,) seule ; la comparaison a été faite avec une grande préci- 
sion, le tube-laboratoire T étant éclairé par son axe d’entrée normal. 

Résultat. — Aucun changement de polarisation lorsque l’on passe 
de H—8 g.à H—o. La fraction dépolarisée de l'émission (») est 
donc bien une fraction totalement incohérente. 

Nous avons d’autre part vérifié la proportionnalité de l'intensité 
diffusée sur la bande (>,), à la pression de la vapeur diffusante, toutes 
choses égales d’ailleurs. L'émission (»;) incohérente est donc bien 
due, comme l'émission cohérente, à une diffusion atomique : elle ne 
fait pas intervenir de chocs ou d'interactions entre atomes. 

La durée de l'interaction qui donne lieu à l'émission (>,) incohé- 
rente n’est évidemment pas mesurable par l’action du champ magné- 
tique ; toutefois si cette durée était celle de l’interaction de résonance 
(10—7 sec.) et non celle de l'interaction de diffusion cohérente, il fau- 
drait prévoir lorsque l’on élève la pression de la vapeur diffusante une 
action des chocs entre atomes pendant la durée de l'interaction : cette 
action est sensible dès la température ordinaire sur le rayonnement de 
résonance (5), elle se traduirait par la substitution de la fréquence », 
à la fréquence », dans l’émission, et par conséquent par une diminu- 
tion de la proportion d'émission incohérente (>,) lorsque, toutes choses 
égales, d’ailleurs, on accroîtrait la pression de la vapeur diffusante. 
Nous avons cherché si un tel effet existe, en portant la vapeur diffu- 
sante successivement à 15°, 52°5, 73° pour une température {,—1100 
de la cuve C4 et f:— 1100 de la cuve C: (la vapeur du tube T n'’inter- 
vient donc pas dans l'absorption primaire ou secondaire) (‘). Le rap- 
port (émission incohérente)/(émission cohérente) est resté absolument 
invariable. L'effet des chocs est donc nul, ce qui ne s'explique que si 
la diffusion incohérente possède, comme la diffusion cohérente, une 


très courte durée d'interaction ) pendant laquelle aucun 
choc n’a pratiquement de chance de se produire. Remarquons d’ail- 
leurs que les raisonnements théoriques (II° partie) par lesquels nous 
avons introduit la notion de durée d'interaction de la diffusion s’ap- 
pliquent aussi bien à la diffusion incobérente qu'à la diffusion cohé- 
rente. 


Durée moyenne de l'interaction de diffusion donnant lieu à 


() Lorsque la vapeur diffusante n’est qu’à 150 il faut alors 60 heures de 
pose (absorption par C{ et C2 très forte). 
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l'émission des fréquences propres (r,). — Les expériences précédentes 
ont établi que dans un champ de 8 gauss le rayonnement diffusé de 
fréquence () (tout rayonnement de résonance étant exclu par l’adop- 
tion d'une valeur suffisante pour la pression p, dans la cuve C;) est 
entièrement dépolarisé. L'étude complète de ce rayonnement (w) 
exige des mesures en champ faible et nul. 

Mesures préliminaires. — Le champ de 8 gauss utilisé précédem- 
ment pouvant être soupçonné d'introduire un effet Faraday sensible 
pour la bande (») (la bande (»,) ne donne pas d’effet Faraday mesu- 
rable dans d’aussi faibles champs : II® partie, C), de nouvelles 
mesures ont été faites dans des champs inférieurs à 2 gauss ; en outre 
une étude du rayonnement de résonance proprement dit dans les 
mêmes champs a servi de comparaison afin d'établir par la mesure 
des durées d'interaction intervenant dans les deux cas, l’absence 
d'effet Faraday. 

Dépolarisation par le champ magnétique du rayonnement de 
résonance. — La cuve C; est supprimée; le tube T est maintenu à 
0° C. (paroi froide) et éclairé près de sa fenêtre d’observation; la 
cuve C; est elle-même supprimée. Dans ces conditions on observe 
uniquement une réémission de résonance pure. On mesure sa polari- 
sation pour.des valeurs de H allant de o à 1,2 gauss. Le champ 
magnétique terrestre est compensé par des bobines auxiliaires ; pour 
corriger la possibilité d’une faible composante résiduelle du champ 
terrestre parallèlement à la direction oy d'observation, le champ H 
appliqué est, pour chaque valeur, établi successivement dans les deux 
sens inverses de la direction oy par inversion du courant magnéti- 
sant. 


Résultats. 


H o |+o,1—0o,1|o,2|—0,2|+ 0,3| —0,3|+ 0,4|—0,4|+0,6|—0,6|+0,8|—0,8| 1,2 


——— | ——— | | ——— | — 


P(H) |o,35| 0,35| 0,34|0,275 0,25 |o,245|0,219| 0,20 0,175 | o,11|0,10 | 0,08 0,065 |0,035 


ai 0,99| 0,99! 0,96 |0,775 |0,705 |0,69 |0,605 0,56| 0,50| 0,32{0,285| 0,22/0,18 |0,10 


Le tracé de la courbe montre que la correction de champ terrestre 
résiduel est de — 0,03 gauss (par tracé du diamètre de la courbe). 
On en déduit P(o)— 0,355 ; d’où les taux de dépolarisation indiqués 
à la 3e ligne du tableau précédent. 

La figure 15 reproduit les points expérimentaux ; la courbe tracée 
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est celle de la dépolarisation théorique avec pour valeur de la durée 
de vie r— 1,08.10-7 sec., valeur la plus sûre d’après l’ensemble 
des travaux antérieurs (loc. cit. (20), p. 298); on voit que l’accora 
est excellent; nous en tirons la conclusion que les conditions expéri- 
mentales utilisées (pression de la vapeur en résonance : 1,89.107* mm. ; 
épaisseur de la couche renversante : 9 mm. : H<< 1,5 g.) n’introdui- 
sent aucun effet Faraday sensible. Si donc nous répétons des mesures 
analogues pour le rayonnement de diffusion (et non plus de réso- 
nance) de la bande (»,), et que nous obtenons une courbe de dépola- 
risation identique, nous pourrons en conclure avec certitude que la 
durée d'interaction de diffusion est aussi 1,08.107 sec. lorsqu'il y a 


0,59 


025 


-] -05 0 0,5 1 15 H(gauss) 
Fig. 15. 


émission des fréquences propres (»5). Avant de passer à ces mesures, 
faisons une remarque sur la valeur de P(o) pour la résonance. Nous 
avons obtenu P(o)—0,355, valeur faible même si l’on tient compte 
de la dépolarisation par chocs mesurée à V. v. Keussler (5) (pour la 
pression de 1,85.10-* mm. de la vapeur en résonance, la polarisation 
n'est que 85 0/0 de celle que l’on observerait à pression évanouis- 
sante) ce qui conduirait à : 


0,74:X-0,85=0;03: 


La raison en est évidente : le rayonnement primaire est légèrement 
absorbé dans le tube-laboratoire T avant de parvenir dans la région 
observée ; l'absorption étant un peu plus grande sur les composantes 
byperfines intenses (de taux de cohérence élevé) que sur les compo- 
santes faibles (dont le taux de cohérence est moindre) la polarisation 
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se trouve abaïssée ; dans la source elle-même se produit déjà d’ail- 
leurs, un léger auto-renversement agissant dans le même sens : nous 
avons observé la résonance pour des pressions très basses de la 
vapeur du tube T (paroi froide à des températures s’abaissant jusqu’à 
— 90° C.) et la polarisation-limite mesurée a été de 0,60. Répétons 
d’ailleurs que ce léger auto-renversement dans la source est sans effet 
dans l'étude de la diffusion, puisqu’alors le rayonnement primaire 
traverse la cuve C, dont l'absorption rend absolument négligeable 
celle qu’introduit la source même. 

Dépolarisation par le champ magnétique du rayonnement diffusé 
sur les fréquences 5. — Le tube T est toujours à o°, et éclairé à 
9 mm. de sa fenêtre d'observation ; C; est toujours supprimée (pour 
éviter d’avoir à l’alimenter en air liquide pendant plusieurs heures). 
Mais C, est portée à 74°. On est alors certain qu'il n’y a plus de réso- 
nance, et que l'émission (,) est due à la diffusion. Voici les résultats 
(correction faite du champ résiduel de — 0,03 g.). 


Interprétation. — La valeur trouvée pour H—3 g. concorde avec 
celle qui avait déjà été obtenue dans des expériences précédentes pour 
la même valeur de la température de C; et H— 8 g. (tableau VIT). Le 
rayonnement reçu ici se compose d’une fraction f, de fréquences (ve) 
et d’une fraction 8, de fréquences (). Soit P4 le taux d'émission 
cohérente de la première, P, celui de la seconde. On a : 

Pour H == it} BoPo + B1P; — 0,60. 

Pour H=—3:g: BP: —=0,455 
(en eflet toute l'émission », est alors dépolarisée, d’après nos résultats 
antérieurs). 

0,925 pour H—0,4 g. 
i — Der (el Li 
On a ensuite P(H)— £,P'(H) + £:P: a pondre ie 


D'où : 
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Ces points se placent, aux erreurs de mesure près, sur la courbe 
de dépolarisation de la figure 15. Donc l'émission () du rayonne- 
ment diffusé correspond à une durée moyenne d'interaction égale 
à celle de la résonance : 


TET08 Tom Mise: 


Nous connaissons d’autre part P;,, taux d'émission cohérente sur la 


bande (»,) pour C; à 74° (tabl. VIH) : 


D ==0:09 
D'où : 
Bi —0,725 
et puisque : 
Bo + Bi 1 
By —10,279. 


Le taux de cohérence de la bande (,,) est donc : 


0,145 
0 — 


Fr =. 0,2. 

Ce taux P, est inférieur à P, à cause des chocs qui agissent sur le 
rayonnement (>,) pour le dépolariser partiellement, sans agir sur le 
rayonnement (»,) de durée d'interaction bien plus courte. Tenant 
compte du facteur 0.85 de dépolarisation par chocs déterminé par 
V. v. Keussler, on trouve pour taux d'incohérence-limite (pression 
nulle de la vapeur diffusante) de la bande (»,) : 

P, = Æ ==6,02), 
C’est, à 0,005 près, la valeur de P,. Or ce résultat est celui qu'il 
fallait attendre, la proportion d'émission incohérente devant être la 
même dans la bande (»,) ou dans la bande (»,), lorsque les chocs ne 
perturbent pas l’une des émissions. 

Rapport des énergies diffusées sur (v%) et (v,). — La théorie 
(Ie partie) qui nous a amené à prévoir l’existence des fréquences (0) 
dans le spectre de diffusion, nous a aussi permis de fixer le rapport 
des énergies diffusées sur chaque groupe (>) et (»,) de fréquences 
(relations (41) et (6o)) : 


Les expériences effectuées avec {, —174° (tableau VIT), c’est-à-dire 
sans résonance résiduelle appréciable, nous permettent d'évaluer le 


rapport F . 
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Appelons I(%) l'intensité transmise par le tube-laboratoire T sur 
les fréquences (%), I(:) sur les fréquences (»,), et I, l'intensité de 


du 


l'émission totalement polarisée I1—3%. Les valeurs de 
tableau VIII donnent : 


ai 
I — 2 


Lu) + 160) = 1,4 L +1 {Lu — 1806), 
I(:1)—= 0,59 1, + pi (é 10!) 
D'où 
I(vo) = 0,81 E 
et : 
Wo CL. 21(vo) 2 
Ne > me 0e 


(Wo— 21%) par suite du facteur de transmission de 50 o/o environ 
de la couche renversante de T). 

La transmission de la couche renversante de T n’est évaluée qu’à 
10 o/o près environ ; elle peut être même légèrement affaiblie par la 
présence de traces de vapeur de mercure dans l’atmosphère (dans les 
expériences utilisées ici, cet effet est réduit par la présence de la 
cuve C3 à — 1802). On peut donc dire que à 10 o/o près le rap- 
port W/W\ est égal à l'unité ou peut-être légèrement supérieur. 
Le rapport des amortissements naturels l,/T, lui étant égal, on voit 
que l’amortissement l; dans la source doit être égal, ou légèrement 
supérieur, à l’amortissement l, dans la vapeur diffusante. 

Ce résultat est tout à fait vraisemblable, la source contenant de la 
vapeur de mercure sous basse pression (température d'environ 800) : 
l'élargissement de l, par chocs est encore négligeable ou du moins 
faible. 

Nous nous trouvons donc dans les conditions idéales d’observation 
des « battements » prévus par la théorie (II° Partie), puisque ceux-ci 
ont leur maximum de netteté lorsque l,—T, ; nos raisonnements sur 
la probabilité de passage de l'atome diffusant par son niveau excité 
vont s'appliquer sans aucune difficulté et nous devons pouvoir mettre 


dont l'importance a été déduite des 
M —V | 


en évidence les durées - 
relations (73) et (73 bis). 

Etude de la durée moyenne de l'interaction de diffusion (raie 
Payleigh). — Nous avons indiqué dans la [re partie que si l'on mesure 
la polarisation du rayonnement diffusé sur les fréquences (»,) en 
fonction du champ magnétique H appliqué aux atomes diffusant, on 
observe une lente décroissance de P. Par exemple le tube étant à o°, 


C;, à 96° et C2 à 42°, on trouve : 
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H (gauss) 5 ho 5o 60 71 82 90 
ge I 0,96 0,94 0,90 0,855 o 80 0,75 
1 


Avant de conclure de ces mesures à la certitude d'une durée d'in- 
teraction non nulle pour la diffusion, et de chercher à vérifier quanti- 
tativement la relation (83), #{ est nécessaire d'établir qu'aucune 
autre cause n'intervient pour diminuer la polarisation lorsque 
H augmente. 

Il faut d’abord éliminer complètement, dans le rayonnement dont 
on mesure la polarisation, la raie de fréquence propre (»,) dont nous 
avons précédemment établi la présence ; en effet si ce rayonnement 
subsistait en proportion appréciable, il pourrait subir une absorption 
légèrement variable avec H dans la couche renversante du tube- 
laboratoire T et dans la cuve absorbante C, (par suite du léger dépia- 
cement, par effet Zeeman, des centres hyperfins », sur lesquels est 
centrée la raie de fréquence propre). Nous opérerons donc toujours 
avec interposition de la cuve C: sur le faisceau diffusé, et à une tem- 
pérature d’au moins 4o° (l'étude précédente ayant établi qu’alors toute 
la raie », est absorbée). Bien que l’étude qui précède rende très 
improbable cette hypothèse, on peut aussi se demander si le champ H 
ne produirait pas, lorsqu'il augmente, une légère modification de la 
proportion d'émission incohérente dans la bande », : une augmenta- 
tion de cette proportion pourrait alors expliquer la décroissance de P 
observée. Nous avons levé cette objection par deux séries d’expé- 
riences. 

1° Supposons que les variations de P(H) observées soient dues en 
effet, uniquement, à une modification lorsque H varie du rap- 


2 
port ne de l'intensité de l’émission dépolarisée (21,) à celle de l’'émis- 
sion polarisée (1,). Il n’y a pas alors de rotation du plan de polarisa- 
tion du rayonnement émis lorsque H croît, mais seulement apparition 
d'une émission 21, supplémentaire. L'angle de polarisation maxi- 
mum reste alors 0 —0 quel que soit H: si on fait tourner d’un angle 8 


les lignes neutres du biréfringent analyseur, la polarisation mesurée 
devient (H restant constant) : 


l I 26 — sin? 8 
P PH} CPS pH) cos 20. 


En particulier P{(H)=P_$(H) : il n’y a pas de sens privilégié de 
rotation. 
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Supposons au contraire que la raison de la décroissance de P(H) 
soit bien celle que nous avons donnée à la 1Ie Partie (durée d’inter- 


I 


action de l’ordre de ) : alors, pour une rotation de 8, 


21"—v| 
H étant fixe, on a la relation établie précédemment (84) : 


cos 2(ræx — À) 
(84) RSA EE 


avec : 


e H Aa 
PE krn d [W—nI TT IV— v] ? 


Il existe alors un angle de polarisation maximum : 
(83) Tr 
et 

PH) # P _4(H)= PS(—H) 


le sens de la rotation ou, pour une rotation donnée, le sens du 
champ FH, ne sont plus indifférents. Il suffit donc, H étant maintenu 
constant en valeur absolue (ce qui élimine toute variation éventuelle 
de la composition du rayonnement diffusé) de mesurer la polarisa- 
tion pour divers angles : on pourra ainsi départager les deux hypo- 
thèses envisagées. 

Pour rendre plus précise la détermination des variations de P, 
nous avons en particulier effectué la mesure pour deux couples de 
valeurs opposées de 8 en inversant, non pas l'angle de rotation du 
biréfringent, mais le sens du champ magnétique ; on a en effet dans 
tous les cas : 


P_4(H)= Py(—H). 


Le montage optique reste ainsi absolument identique d’une mesure à 
l’autre pour ce couple de valeurs opposées, et les variations de P 
observées sont incontestables. La mesure a été faite avec le tube-labo- 
ratoire T à o° (éclairé à 9 mm. de sa fenêtre de sortie pour annuler 
tout effet Faraday) C; à 630, C2 à 63°. Dans un champ H—5 gauss et. 
pour Ô —0 on trouve P(5)— 0,64. 

Le champ étant ensuite porté et maintenu à la valeur H= 81 gauss, 
P a été mesuré pour diverses valeurs de 6. Le tableau ci-dessous 
donne les résultats. 


1% 0,52 0,53 0,57 0,585 0,59 0,59 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 2 (Mai-Juin 1947). 22 
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La dissymétrie des valeurs autour de Ü—0 est parfaitement nette 


P(— 100) < P(+ 10°) 
P(— 80) < P(+ 8°) 


et il y a un angle de polarisation maximum de valeur : 
D 12°) 


le sens positif des 0 étant celui du courant magnétisant. Donc nous 
pouvons affirmer : 

l'application d’un champ magnétique aux atomes diffusants 
entraîne une rotation du plan de polarisation du rayonnement 
diffusé normalement au faisceau primaire et parallèlement au 
champ magnétique. 

La mesure de 6x, qui représente une valeur moyenne pour l’en- 
semble de la bande non strictement monochromatique (»,), nous 
permet d'obtenir une valeur moyenne de x et donc de l'écart effectif 
| v’—v, | mis en jeu par la diffusion dans les conditions indiquées : 


M 12° 
ET PE 
Pour H—381: g. My 2,03.105 X 81— 0,165. 10° sec—t 
| v'—%0 | — 2,35. 10° sect. 


Or le calcul théorique des écarts effectifs | »' — », | nous a conduit 
à une valeur «& moyenne », pour la bande »;, et dans des conditions 
d’excitation proches de celles ici réalisées (tableau IIT; on avait alors 
lt — 6605, {—/42°; dans l'expérience actuelle f, — 630, £, — 630) à : 


[TE 2,210 sect: 


L'accord est excellent : l’angle de rotation maximum a bien la 
valeur moyenne que permet de prévoir la théorie exposée à la 
IIe Partie. 

Remarque.— La valeur calculée a priorr | »—, | —2,2.10° sect 
donne pour 0, 13° 1/3. La mesure de 8% est d’ailleurs nécessairement: 
imprécise, le maximum étant très « aplati » (courbe en cos 2(h,, — 8)) 
et l'erreur possible est de + 1°. En outre la notion de « valeur 


moyenne » de | ”—, | reste assez vague. Nous procéderons, plus 
loin, à une vérification quantitative plus exacte de la théorie en consi- 
dérant les courbes P(H) elles-mêmes. 

2° Si les expériences précédentes établissent l'existence d’une rota- 
tion du plan de polarisation du rayonnement diffusé sous l'influence 
du champ, elles ne prouvent pas qu’il ne s'ajoute pas à cet eftet de 
durée non nulle d'interaction un effet de modification dans la compo- 
sition du rayonnement, également dû au champ. Pour éliminer défi- 
nitivement cette hypothèse (qui, si elle est indifférente à la mesure 
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de 0x, ne le serait pas à celle de P4(H)) nous avons réalisé l’expé- 
rience suivante : 

Le champ H est annulé dans toutes les directions sauf celle du 
faisceau primaire Ox. Au point de vue de la rotation du plan de 
polarisation du rayonnement diffusé dans la direction oy, l’établisse- 
ment d’un champ suivant Ox équivaut à la réalisation d’un champ 
nul quelle que soit la valeur de H, (le champ possède alors, en effet, 
la symétrie du rayonnement primaire constitué de lumière naturelle). 
Mais si la composition de la bande (>) (rapport des émissions pola- 
risée et dépolarisée) est modifiée par la valeur du champ, cette modi- 
fication reste observable avec la nouvelle orientation de celui-ci, et 
elle ne peut plus être confondu avec l'effet de rotation du plan de 
polarisation. 

Nous avons mesuré la polarisation P(H,) (8 étant ramené et main- 
tenu à la valeur o) pour deux couples de conditions expérimentales : 


a) T à oo C; à 66° C2 à oo. 
La polarisation reste exactement la même pour les deux valeurs 
PESTE et H,=90%$, 
b) T à o° C; à 560 C: à 4oo. 


La polarisation reste exactement la même pour les deux valeurs : 
H72"707€. = 9018 


P est mesuré à + 0,005 près (la comparaison, effectuée sur le même 
cliché, avec donc la même courbe d'étalonnage de la plaque sensible, 
est ici très précise). 

Donc : la valeur du champ n'a aucune action sur la composition 
de la bande Rayleigh (”). 

Il est donc établi que l’action d’un champ H parallèle au faisceau 
diffasé se réduit à une rotation du plan de polarisation. Il reste à 
montrer que cette rotation n’est pas due à l'effet Faraday. Nous avons 
montré (Ille Partie, C) que le calcul ne fait prévoir qu'un effet Fara- 
day à peine sensible dans les conditions de nos expériences 


(H _ 100 g.); pour plus de certitude, nous avons voulu établir expé- 
rimentalement ce résultat. 

Nous avons vu (formule 105) que la rotation x, du plan de polari- 
sation par effet Faraday est, toutes choses égales d’ailleurs, propor- 
tionnelle au produit N/ du nombre d’atomes par centimètre cube dans 
la vapeur traversée, par le chemin parcouru ; #, est donc, à tempéra- 
ture donnée, proportionnel au produit p X {, p étant la pression de la 
vapeur. Les conditions dans lesquelles P(H) est mesurée donnent 
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pÆ8toaams, Led, 5 ten soit, avec ces unités, un produit 
DL==8,9. 407. 

Pour montrer que dans ces conditions l'effet Faraday reste faible 
dans nos expériences, nous avons mesuré la polarisation P(H) suc- 
cessivement pour des valeurs de p allant de 1,85.10—* mm. (o°) à 
12 X 10—* mm. (200) la longueur | étant de 9 mm. (tube T utilisé 
près de sa fenêtre d'observation); le produit pl variait donc de 
1,65.10—* à 10,8.10—*, encadrant la valeur 8,3.10-—* qui correspond 
aux expériences avec éclairage central du tube T à o°. Si l'effet 
Faraday est encore sensible pour cette dernière valeur du produit pl, 
nous devons constater une variation de la polarisation dans un 
champ H de l’ordre de ceux qui sont utilisés, lorsque l’on passe de 
pl==,665mpl= 16,8 (X 10). 

Nous avons fait l'expérience C1 étant à 64°, C+ à 630, et pour la 
valeur H—381 gauss. 

Les résultats sont les suivants : 


Pression p = à : . n 
de la vapeur diffusante 1,85,10 "mm tn ESS 


P(H) pour H = 81 g 0,56 0,57 0,56 


Il n’y a aucune diminution sensible de P(H) lorsque le produit p/{ 
varie dans le rapport de 1 à 6,5. 

Nous avons d’autre part repris la comparaison entre la valeur de 
P (81 g.) pour deux valeurs opposées de 0, 0—+ 10° (8 est l'angle 
dont on tourne le biréfringent) la vapeur de mercure étant à 14°5 au 


lieu de o°, soit pour une pression quatre fois plus grande. Nous avons 
trouvé : , 


] — 10° +- 10° Température de T 


P(8i) 0,53 0,60 ‘ 1495 
| P(8:) 0,52 0,59 o° 
(EN CRT pl let 22 du. 


Les valeurs concordent, aux erreurs de mesure près, avec celles 
que nous avions obtenues à o° (rappelées sur la 3e ligne du tableau 
P+40 : 

Pin — 1,13 reste le même, ce qui prouve 
que l'angle de polarisation maximum n’a pas augmenté lorsqu'on est 


précédent). Le rapport 
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passé de o° à 14°5. De l’ensemble de ces expériences #7 résulte donc 
que l'effet Faraday est inobservable dans les conditions suivantes : 

Vapeur diffusante à 00 (p— 1,85.10—# mm.). 

Parcours du faisceau diffusé dans cette vapeur : 4,5 cm. 

Champ magnétique au plus égal à r00 gauss. 

Bandes spectrales du rayonnement primaire transmis par la 
cuve C; à une température de 60° au moins, C+ arrêtant complète- 
ment les fréquences (v). 

Nous pouvons affirmer que la rotation du plan de polarisation du 
rayonnement diffusé, sous l'influence du champ appliqué, est un effet 
de la durée non nulle de l'interaction de diffusion, cette durée étant 


de l’ordre Eos . I nous reste à vérifier quantitativement la 
[EAME 
relation : 
P sin {tx 
P— Lee _. 
(83) 


e 1 
 : gH | V— Vo | 


Nous le ferons dans les conditions expérimentales pour lesquelles 
nous avons calculé a priori, en tenant compte de la répartition de 
l'intensité dans le spectre primaire et de l'effet Doppler, les valeurs 


de = pour diverses valeurs de H. Rappelons le résultat alors obtenu 
1 


(tableau V, IIIe Partie, C). 


H gauss 0 6o 80 100 

a sans effet Faraday I 0,93, 0,88; 0,82; 
1 

se avec effet Faraday 1 0,93 0,87 0,79 


1 calculé a priori 


L'expérience nous a donné (T o°, C; Obruy Cih 29). 


H (gauss) 0 6o 80 100 
P(H) 0,58 0,54 0,51 0,465 
au k 0,935 0,88 0,80 
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L'accord est meilleur qu'on n'aurait pu l’espérer a pruort, les 
résultats calculés du tableau V ayant été établis à partir de prévisions 
entièrement théoriques : l'allure de la courbe de dépolarisation en 
fonction de H correspond exactement à celle que l’on déduit de 


l'existence d’une durée moyenne d'interaction de diffusion égale à 
T7, [ei cette durée moyenne est : 
2 | v—v | 

I 


DS —10 
Æ — , ec. 
At TR 2,3.10 s 


Pour achever cette confrontation de la théorie et de l’expérience, il 
faut montrer que, lorsque les écarts croissent, la durée d'interaction 
dimiaue : il devient de plus en plus difficile de dépolariser le rayon- 
nement par le champ magnétique. Nous avons déterminé expérimen- 


PH} 


(e) 50 100 OH {gauss) 


talement les. courbes P(H)/P, pour une série de valeurs de la pression 
dans C; et C2, le tube étant toujours à o°. La figure 16 donne le réseau 
des courbes obtenues, dont nous indiquons les conditions expéri- 
mentales. 


Courbe Température de C | Température de C At 
I 56° L2° 2,8 x 10—!îsec 
Il 6605 Boo 2,3 2 
III 66°5 900 1,9 — 
LV 75° 900 : 1,20 — 
MA 880 95° 0,80 = 
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Nous avons indiqué, dans la dernière colonne, un ordre de gran- 
deur de la durée moyenne Af de l'interaction de diffusion dans les 
conditions qui correspondent à chacune des courbes. L’intensité pri- 
maire et l'intensité du rayonnement diffusé sont d'ailleurs très faibles 
dans le cas de la courbe (V); les poses doiventatteindre au minimum 
une trentaine d'heures. 

Il aurait été intéressant de compléter ce réseau de courbes par des 
cas, d’excitation plus proches encore de la résonance, de manière à 
voir Af se rapprocher davantage de la durée de vie moyenne 
z—=1,08.10—" sec. du niveau de résonance. Mais l'élargissement dû 
à l'effet Doppler rend impossible l’observation dans de telles condi- 
tions car, nous l’avons vu, il entraîne l'apparition d’une interaction 
de résonance qui, très rapidement, masque complètement celle de 
diffusion. On pourrait espérer reculer cette limite par l’utilisation de 
« jets atomiques » éclairés et observés normalement à leur axe : 
l'effet Doppler serait alors considérablement réduit et les écarts 
vo — »’ | pourraient être réduits davantage. Nous avons fait quelques 
tentatives dans ce sens, mais sans résultat ; en effet deux conditions 
incompatibles se sont présentées ; d’une part il est nécessaire, pour 
que le jet atomique ne devienne pas « turbulent » et que les atomes y 
conservent une direction unique de vitesse, que la densité de ce jet 
soit extrêmement faible (le libre parcours moyen doit être grand 
devant les dimensions des ouvertures définissant le faisceau ato- 
mique); mais d'autre part la diffusion de la lumière n’est observable 
que si la densité de la vapeur éclairée n’est pas trop faible; et en 
fait, nous avons dû renoncer à observer les phénomènes cherchés 
parce que la densité de vapeur nécessaire à l'apparition de la diffu- 
sion pour des poses photographiques de plusieurs heures, était beau- 
coup trop forte pour que soit évitée la turbulence rétablissant toutes 
les directions possibles de vitesses. 


IV. — Conclusion. 


A. — Nous avons étudié la diffusion Rayleigh dans un domaine 
spectral entourant les fréquences hyperfines de résonance sur une 
largeur de l’ordre de 5.10° sec-!, soit 107? À environ. Nous avons 
ainsi pu faire apparaître trois caractères nouveaux de l'interaction de 
diffusion, concernant respectivement la composition spectrale du 
rayonnement diffusé, la durée de l'interaction, et la nature (cohé- 
rente ou incohérente) de l’émission. 

10 Composition spectrale. — Le spectre de diffusion ne comporte 
pas seulement la raie Rayleigh, mais aussi la raie de résonance 
hyperfine des atomes diffusants ; ce résultat peut être prévu théori- 
quement à condition de ne pas négliger, dans les solutions, le terme 


na 
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de rayonnement propre de l’atome soumis à l’action du rayonnement 
primaire. Expérimentalement, nous avons effectivement mis en évi- 
dence la présence, dans le spectre de diffusion, des fréquences hyper- 
fines de résonance des atomes de la vapeur de mercure, celle-ci étant 
éclairée par un rayonnement primaire qui ne contenait pas ces fré- 
quences et ne pouvait produire l'interaction de résonance pure, même 
à la faveur de l’effet Doppler d’agitation thermique. Dans les condi- 
tions de nos expériences, nous avons trouvé que l'intensité du rayon- 
nement diffusé se répartissait également entre les fréquences de réso- 
nance et les fréquences Rayleigh, résultat en accord avec ce que 
permettait de prévoir la considération des amortissements des atomes 
diffasants d’une part, et des atomes de la source primaire d’autre part. 

20 Durée de l'interaction. — Nous avons établi que la durée de 
l'interaction de diffusion n’est pas nulle : entre l'absorption du photon 
primaire et l'émission du photon secondaire, l'atome diffusant passe 
par un état excité dans lequel il reste un temps mesurable; nous 
avons mesuré cette durée de passage en appliquant aux atomes en 
interaction un champ magnétique parallèle à la direciion d’observa- 
tion : la précession de Larmor, qui entraîne alors l’atmosphère élec- 
tronique de l’atome, provoque une rotation du plan de polarisation 
d'autant plus grande que le temps qui s'écoule entre l'absorption et 
l'émission du photon est lui-même plus long et que le champ magné- 
tique est plus intense. Les résultats obtenus sont les suivants : 


a) La durée de l'interaction de diffusion conduisant à l'émission 
1 


de la raie Rayleigh est courte; elle a la valeur moyenne MT 

1—Vo | 
et la valeur maxima 2464, », et v, étant respectivement la fréquence du 
rayonnement primaire et la fréquence de résonance de l’atome diffu- 
sant, mesurées toutes les deux par rapport à un système de référence 
lié au mouvement de l’atome (précision rendue nécessaire par l’effet 
Doppler d’agitation thermique). 

Dans les conditions de nos expériences, les durées mesurées furent 
de l’ordre de 2.10—!° sec. ; les résultats expérimentaux ont été trouvés 
en complet accord avec l'interprétation théorique que nous en avons 
proposée ; celle-ci est fondée sur la signification physique du facteur 
de battements en sin?r(v, — v,)é qui apparaît dans l’expression de la 
probabilité de passage par son niveau excité de l’atome en inter- 
action. > 

Il faut tenir compte, lorsque l’on parle de durées de cet ordre 
(2.101? sec. par exemple) que l’on se place dans un domaine où 
entrent en jeu les relations d’incertitude de Heisenberg, sous leur 
quatrième forme en particulier. Un état de l’atome auquel on attribue 
la durée maxima 24/ ne peut pas être défini, du point de vue énergé- 
tique, avec une incertitude inférieure à AE telle que : 


2At.AE CN k. 
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Mais précisément ici l'interaction de diffusion laisse sur l'énergie 
, . . à 
de l’atome une incertitude de l’ordre de À | 5 — »; | entraînant pour 


1 \ : NE 
2A{ une valeur de l’ordre de dE 2 d'après la relation qui vient 
| 


d'être écrite : or telle est bien la durée mesurée expérimentalement. 

b) Lorsque l'interaction de diffusion conduit à l'émission de la 
raie de résonance »,, les mesures expérimentales nous ont révélé que 
la durée de passage de l'atome par son niveau excité est longue : 


elle s’identifie avec la durée de vie moyenne + — 1,1. 1071 sec. 


LE er 
au niveau de résonance lui-même. C’est là un caractère qui distingue 
profondément l’émission. par diffusion, de la raie de résonance, de 
celle de la raie Rayleigh ; la théorie quantique, appliquée à ce pro- 
blème suivant la méthode de la variation des constantes de Dirac, ne 
permet pas de prévoir cette différence dans les caractères des deux 
émissions », et », : on se serait attendu, d’après les résultats auxquels 
elle conduit (Ile Partie, B), à voir apparaître les durées courtes d’in- 
teraction aussi bien dans l’émission de », que de »;. Nous allons 
revenir plus loin sur ces difficultés et nous indiquerons comment 
elles nous paraissent pouvoir être levées. 

39 Cohérence ou incohérence des émissions. — Nous avons rap- 
pelé (II° Partie, B, d) que lorsque le niveau fondamental de l'atome, 
E,,, n’est pas simple et se subdivise par cessation de dégénérescence 
en une série de sous-niveaux KE, il faut prévoir l'apparition d'un 


rayonnement éncohérent, qui se distinguera en particulier par sa 
dépolarisation totale, même en champ magnétique nul et dans l’ob- 
servation à angle droit du faisceau primaire. 

Soit E, l’un des niveaux excités de l’atome ; l'interaction globale : 


(En) 
Ba rade 
m; En 


î é i 


E 


est cohérente si : — 7, incohérente si i Æ£ j. 

La présence dans le ercure d’isotopes (impairs) à spin nucléaire 
non nul entraîne cetw  ultiplicité des niveaux fondamentaux des 
atomes correspondants. En résonance pure l’émission incohérente qui 
en résulte avait déjà été observée et expliquait la valeur inférieure 
à 1 dé la polarisation en champ nul. 

Nous avons observé la présence de l'émission incohérente, dans 
les proportions que l’on pouvait prévoir, dans le phénomène de 
diffusion lui-même. L'émission de fréquence propre », et l'émission 
Rayleigh », se composent chacune d’une fraction cohérente (dans la 
proportion de 75 o/o au plus) et d’une fraction éncohérente. En étu- 
diant l'influence de l'augmentation de la pression dans la vapeur 
diffusante, nous avons pu montrer que ces émissions incohérentes 
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sont bien, comme les émissions cohérentes, d'origine atomique (c'est- 
à-dire qu’elles n’impliquent pas un processus de choc ou d'interaction 
mutuelle des atomes) et que la fraction incohérente du rayonnement 
Rayleigh », est émise après une durée de passage par le niveau excité 
courte (par opposition aux durées longues de la vie moyenne du 
niveau de résonance). 

La présence dans le rayonnement de diffusion d’une fraction impor- 
tante (25 o/o au moins) d'émission incohérente soulève un problème. 
Loin de la résonance en effet (dans les conditions classiques d’obser- 
vation de la diffusion) on ne trouve pas trace d’une émission incohé- 
rente : la fraction dépolarisée du rayonnement diffusé à angle droit 
du faisceau primaire, est toujours de quelques pour cent au plus 
dans les gaz, et est intégralement attribuable à l’anisotropie des molé- 
cules diffusantes lorsque celles-ci ne sont pas monoatomiques; pour 
les gaz monoatomiques la fraction dépolarisée n’excède pas 0,005 et 
nous avons nous-même vérifié, dans un travail antérieur (26) qu'il en 
va de même pour la vapeur de mercure lorsque le faisceau primaire 


ne contient aucune longueur d'onde inférieure à 4000 A (donc très 


loin de la raie de résonance 2537 À). 

La question se pose donc de savoir pourquoi, et selon quel pro- 
cessus, l'émission incohérente observée dans la diffusion proche de la 
résonance disparaît lorsque l’onse transporte dans un domaine de 
fréquences Rayleigh érès éloigné de celui de la raie de résonance. Le 
schéma quantique jusqu'ici admis pour la diffusion ne laisse pas 
apercevoir la solution de ce problème. Ce schéma : 

CE 


LÉ “er 
E,, En, 
implique le passage par le niveau stationnaire excité E, quel que soit 
l'écart entre », et », et conduit donc à calculer des probabilités rela- 
tives de retour sur les divers niveaux E,, indépendantes de la dis- 
tance entre », et », : il devrait {oujours y avoir une émission incohé- 
rente. 

Nous tenterons, par les considérations qui suivent d'éclairer ce 
problème. 

B. — REMARQUE SUR LE SCHÉMA QUANTIQUE DE L'INTERACTION DE DIFFU- 
sion. — Nous avons vu (Il° Partie, B) que pour la théorie quantique 
l'interaction de diffusion de la lumière est un phénomène du second 
ordre c'est-à-dire impliquant, entre l’éfat initial (constitué par 
l'atome sur un niveau fondamental E,, et le photon primaire h»,) et 
l'état final (constitué par l'atome sur un niveau fondamental E,, et 
le photon diffusé A») le passage par un éfat intermédiaire dans 
lequel l’atome se trouve dans un état excité, le photon primaire ayant 
êté absorbé et le photon secondaire n’étant pas encore émis. | 
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Les principes généraux de la Mécanique ondulatoire conduisent à 
considérer que cet état excité intermédiaire de l'atome est nécessaire- 
ment l'un des états stationnaïres possibles E, de l'atome (autre que 
l'état fondamental). Le processus de l'interaction est alors schéma- 
tisé de la manière suivante (27) : 


E, 
bol 
E, Je hi Er + ho 


la fonction propre : 


2Ti 
5 rs 
y n — ne 


étant une solution stationnaire de l'équation d’onde de l’atome diffu- 
sant, admettant H(° pour hamiltonien : 


h 9 
ns ET OU 
DT2,40/, DL HOW. 


100) 


En toute rigueur, durant la perturbation constituée par le passage 
du train d’ondes attaché au photon primaire, les fonctions propres 
ne sont pas exactement les W, solutions de l'équation (100) précé- 
dente, mais les W,,(£) qui seraient, à chaque instant f, solutions sta- 
tionnaires de : 


2 HO + Hu(syjw” 


si la perturbation Hl{f) conservait la valeur qu’elle possède à cet 
instant (28). Mais comme on suppose la perturbation faible, chaque 
fonction propre U(é) diffère très peu de la fonction W', avec laquelle 
elle vient se confondre lorsque la perturbation s'annule. La méthode 
de la variation des constantes de Dirac, en développant la fonction 
d’onde Y” du système perturbé suivant les fonctions propres du sys- 
tème non perturbé : 


y(= CE, 


conduit à une description de ce système perturbé par les états sta- 
tionnaires du système non perturbé ; mathématiquement, ce procédé 
est légitime puisqu'elles forment un système de base complet ; phy- 
siquement, la remarque précédente permettrait de le légitimer même 
pendant la perturbation, les W, représentant des états très proches 
de ceux que représentent les We). 

Cependant la description du système durant la perturbation au 
moyen des seuls états stationnaires W, ou Ÿ}, ne nous paraît pas 
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serrer d'assez près les phénomènes. Il nous semble qu'on doit lux 
faire les objections suivantes : » 

a) Elle ne tient pas suffisamment compte de la quatrième rela- 
tion d'incertitude de Heisenberg. — Si », désigne la fréquence du 
photon incident, », la fréquence de résonance la plus proche, nous 
avons établi que l’ordre de grandeur de la durée du passage de 
l'atome diffusant par son état intermédiaire est (lorsqu'il y a émis- 
sion de la raie Rayleigh) : 


1 


COS ee 
At 32|W—V | 

On ne peut donc définir l'énergie de cet état intermédiaire avec une 
incertitude inférieure à : 


AE Ah | CL mal 2 () | . 


Or il faut aller jusqu’au bout de cette conséquence, et s’interdire 
de préciser cet état avec une incertitude seulement de l’ordre de Al, 
ce que l’on fait implicitement lorsqu'on l’identifie à un état stalion- 
naire E,. 

Si d’ailleurs on s’en tient strictement aux faits, tout ce que l’on 
peut affirmer est qu'entre l'état initial et l’état final l'énergie de 
l’atome diffusant est, ou bien : 


E, —E, + Av (à AT, près) 
où bien : 
E, He —- hy (à AT; près). 


b) Le schéma quantique que nous critiquons explique mal la dis- 
tinction radicale que l'expérience nous a obligé à introduire entire 
l'interaction conduisant à l'émission de la raie Rayleigh », + F, et 
celle qui conduit à l'émission de la raie de résonance », HT. La pre- 


. » & I 
mière a une durée de l’ordre de ———— , la seconde de-— ; la 
2 | M — Vo | kml 


première durée s’identifie avec la demi-valeur de la période de batte- 
ments caractérisés par le facteur sin? r(», — »,){ ; la seconde avec une 
durée de vie moyenne se manifestant dans le retour spontané de 
l’atome de l’état excité E, à l’état fondamental E,, et caractérisée par 


la loi exponentielle e—#flt, Si l’on voulait tenir compte de ces faits, 
il faudrait conclure que les deux émissions correspondantes ne pro- 
viennent pas du même état intermédiaire de l'atome diffusant; 
l'émission Rayleigh », proviendrait d’un état non stationnaire 
d'énergie E,, + h»,, et de durée très courte limitée par l’interférence 
de termes pendulaires de fréquences », et v, ; l'émission de la raie de 
résonance », proviendrait d’un véritable état stationnaire d'énergie 
E, —E, + h», et de durée limitée par la probabilité par seconde 4, 
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de retour au niveau fondamental ; cette dernière serait donc vérita- 
blement une émission de résonance. 

c) Supposons enfin que la fréquence primaire », soit très inférieure 
à la plus basse fréquence de résonance »,. Il paraît physiquement 
difficile d'admettre que l'absorption d’un photon h», d'énergie très 
inférieure à l’énergie de résonance A», soit capable de porter effecti- 
vement l’atome sur son niveau de résonance, avant que se produise 
la réémission d'un photon h, (raie Rayleigh). On peut tenter de 
tourner la difficulté en considérant comme « fictif » ce passage par le 
niveau E, ; mais nos expériences ont précisément montré que le pas- 
sage par l'état intermédiaire (nous ne disons pas : par le niveau E,) 
n'est nullement fictif; ce niveau est rendu « observable » par la rota- 
tion du plan de polarisation que provoque, durant le passage qu'y 
fait l’atome, l'application d’un champ magnétique convenable. 

Pour toutes ces raisons, et guidé par l'interprétation directe des 
faits que nous venons de donner au $ b précédent, nous sommes 
amenés à limiter la validité du principe selon lequel l'atome ne 
peut exisler que dans des états stationnaires et à formuler l’hypo- 
thèse que, au cours d’une interaction telle que celle de la diffusion 
de la lumière, l’alome peut, durant un temps très court, se trouver 
dans un état non stationnaire dans lequel il est possible de lui attri- 
buer une énergie E différente des énergies des états stationnaires. 
Désignant par E, l'énergie de l’état excité le plus voisin de l’état non 
stationnaire envisagé, la durée Af pendant laquelle l’atome peut rester 
sur ce niveau non stationnaire d'énergie E est : 


h 
SUPER TET* 


Al 


Avant de préciser davantage la représentation qu'à partir de ces 
idées il est possible de se donner de l'interaction de diffusion, nous 
allons montrer par un exemple simple comment on peut introduire 
des états non stationnaires de très courte durée. Considérons un 
atome du type hydrogénoïde : un noyau de charge Ze autour duquel 
gravite un seul électron de charge —e. Limitons-nous aux orbites 
circulaires et négligeons l'entrainement du noyau par le mouvement 
de l’électron, ainsi que la variation relativiste de la masse de ce der- 
nier avec sa vitesse. Désignons par r le rayon de l’orbite, v la vitesse 
de l’électron. On a : 


Ze? mu? 
FIM ER FI! 
L'énergie de l'atome est : 
, 1 Ze? 1 
E=—————— mr". 
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L'onde associée à l’électron a pour longueur : 
h 


mv 
Il est bien connu que l’on obtient les valeurs propres de l'énergie 
de l’atome en écrivant que l’onde associée à l’électron est station- 
naire le long de l’orbite de celui-ci : 


2, —=nX n entier positif. 


On en tire en effet : 


Il de k2 
Tan = 10 eme 
et: 

2m72e4 
juan z 27 DE e 

Les E, sont les énergies des niveaux quantifiés de Bohr. Ce raison- 
nement « d'optique géométrique » n’est pas en toute rigueur valable, 
et on sait qu’en réalité il n’y a pas d’orbite bien définie de l’électron. 
Il conduit néanmoins aux valeurs exactes de l’énergie, et deviendrait 
tout à fait correct pour des valeurs élevées du nombre quantique n. 
Nous pouvons par conséquent, en raison de sa grande simplicité, 
nous limiter à cette approximation « d'optique géométrique ». 

Envisageons maintenant un état non stationnaire d’énergie E diffé- 
rente des énergies de Bohr E, et cherchons pendant quelle durée Af 
un tel état serait possible. 

Soit E, l'état stationnaire excité le plus voisin de l’état E. L’onde 
associée à l’électron dans l’état E ne peut pas être stationnaire le long 
de l'orbite : après chaque révolution, la phase (définie à 2x près) en 
un point donné se trouve avancée ou retardée. L’onde associée se 
détruit donc par interférence après une durée moyenne Af qui cor- 
respond au nombre p de révolutions nécessaires pour avancer ou 
retarder de x la phase, soit : 


2Trp k 
= —=paE+i/2 ( +) 
et : 
AE 2T/p | 
UV 
Mais : 
APR PERS 
AE: 
d'où : 
At— S ; 
D LR Fe 
r À An 
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Introduisant les valeurs de l'énergie, E et E,, par : 


5 Ze? 
TT =} 
at tue — 2E 
m 
il vient : 
hk 
RE RE FRERE 
& — | (EEn)t/? — Er 
Ex 
OÙ": 
h ÊRPE, h 
I a — - 
(102) DR PUS AN - ap es, | 


On est ainsr amené à compléter le spectre discontinu des états 
stationnaires E, par un spectre continu d'états non stationnaires E 
de durées moyennes respectives At données par (102). 

En l'absence de toute perturbation l'atome ne peut se trouver que 
dans l’un des états stationnaires K,. Mais supposons-le plongé dans le 
rayonnement primaire de fréquence >, : l’état non stationnaire d’éner- 
gie E—E,, + hy se trouve « en résonance » avec le rayonnement et 
l'absorption du photon >, porte l’atome dans cet état non station- 
naire ; celui-ci peut en somme être considéré comme une fluctuation 
d'énergie et de configuration électronique à partir de l'énergie et de 
la configuration stationnaires du niveau de résonance voisin 
Er = Av + Es, et les calculs précédents reviennent à montrer com- 
ment joue la 4° Relation d'incertitude : elle limite à A er 
la durée possible d’une telle fluctuation. Au bout de cette durée Af 
l'atome ne peut que revenir à un niveau fondamental E,, ou passer au 
niveau stationnaire de résonance E, dont l’état non stationnaire peut 
être regardé comme une fluctuation. Le schéma du processus d’inter- 
action de diffusion serait donc : 


To aani X 
E, +: En + Ah: E,+/% 


Or un tel schéma, dont nous venons de montrer qu'il est compa- 
tible avec les exigences de la Mécanique ondulatoire, représente par-- 
failement nos résultats expérimentaux. Le processus (1) aboutit à 
Pémission de la raie Rayleigh », et la polarisation de celle-ci, en pré- 
sence d’un champ magnétique convenable, doit faire apparaître la 
durée courte At pendant laquelle l’atome est resté excité. Le pro- 
cessus (2) conduit l’atome sur son niveau de résonance; de là il 
revient spontanément, avec probabilité {rl par seconde, au niveau 
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fondamental en émettant la raie de résonance », ; la polarisation de 
celle-ci doit déceler le temps passé par lFatome dans son état excité, 
soit en moyenne 7 + Af (avec tr — 1/4rl). Mais A/7, et la mesure 
à quetques pour cent près de cette durée moyenne ne permet pas de la 
distinguer de +. Vous rendons ainsi parfaitement compte de la 
différence observée entre les durées de passage de l'atome par l'état 
excité, selon qu'on la mesure par l'observation de la raie Rayleigh 
ou par celle de la rate de résonance. 
Bien entendu les calculs effectués à partir du schéma jusqu'ici 
admis : 
E, 
7h 
E, + hr: En + hv 


conduisent à des résultats toujours valables après cessation de la 
perturbation, c’est-à-dire pour {> 1/4rl1. Or ces résultats se résu- 
ment essentiellement dans les probabilités d'apparition du photon k», 
et du photon 7, respectivement : rien n'est à changer par conséquent 
dans le calcul des intensités des raies diffusées. Le rapport : 


(37) te fin 


nous donne, avec le schéma que nous proposons, le rapport des pro- 
babilités respectives des transitions (2) et (1). Enfin l'expression d 
l'intensité totale diffusée, de la forme : 


Gte 


@n) WE pm 


nous donne la probabilité que possède la fluctuation d’énergie 
h1%,—% 1 de se produire à partir du niveau E,, + Av, sous l'effet 
du rayonnement primaire. Remarquons la raison pour laquelle la 
raie Rayleigh », est émise avec la demi-largeur F, de la raie primaire, 
bien que l'atome ne reste dans l'état (E) qu'un temps A! < 1/4rl'; ; 
ceci provient de ce que l'époque de ce passage par l’état E ne peut 
pas être déterminée avec une incertitude inférieure à 1/4rl, : elle se 
produit à un instant quelconque de la durée de passage du train 
d'onde primaire, durée dont la valeur moyenne est 1/47l,. La 
Le Relation d'incertitude joue donc doublement; à la durée Af de 
l’état non stationnaire correspond la possibilité d'observer une énergie 
dont la valeur moyenne peut être soit Av, soit Av, ; mais aux incerti- 
tudes sur les instants d'émission caractérisées respectivement par les 
durées moyennes 1/4rl, et 1/4rl correspondent la possibilité d’ob- 
server les raies émises avec une finesse limitée, respectivement, par 
AT; et par Al, (largeurs exprimées en énergie). 

Nous ferons aussi remarquer que les deux processus quantiques (1) 
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et (2) correspondent à des types d'interaction bien différents. Le pro- 
cessus (1) : 


4 
E,, un ho: Ey un hi 


est l’analogue du choc parfaitement élastique, et mérite véritable- 
ment la dénomination de diffusion. 
Le processus (2) : 


(E)$E, 
PA dG 
E, + En + 


est au contraire l’analogue d’un choc parfaitement mou : le photon 
incident est véritablement « absorbé » par l’atome, et l'émission ulté- 
rieure d’un photon d'énergie différente est un second phénomène 
indépendant du premier. Le processus (1) est un processus unique 
du second ordre, et il ne faut pas y traiter séparément l'absorption et 
la réémission. Le processus (2) est au contraire double ; il se compose 
d’un processus unique : 


(E)—E, 
E, + h 
suivi d’un autre processus, indépendant du premier : 
E, 
Ven + Rv% 


Le processus (2) ne mérite donc pas le nom de diffusion : c’est une 
interaction de résonance induite par le rayonnement primaire, 
bien que la fréquence de celui-ci ne soit pas la fréquence de résonance 
correspondant à l’état stationnaire Æ,. 

En ce sens, la théorie classique avait raison lorsqu'elle se limitait, 
dans la théorie de la diffusion, aux seules oscillations forcées : mais 
en négligeant les oscillations propres elle s'interdisait de pénétrer 
profondément dans le mécanisme du phénomène. 

Pour terminer, nous examinerons comment se présente, avec le 
schéma d'interaction que nous avons adopté, le problème de l’émis- 
sion incohérente de fréquence Rayleigh. Nous avons déjà noté qu'avec 
l’ancien schéma : 


D 
Ent Enthn 


on voyait mal pourquoi, près de la résonance, le niveau fondamental 
de retour (m;) peut être différent du niveau de départ (m,) — ce qui 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 2 (Mai-Juin 1947). 23 
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entraîne une réémission incohérente — alors que loin de la résonance 
l'absence de toute réémission incohérente oblige à conclure quei(m;) 
est nécessairement identique à (m;). appelons que la différence 
entre (m;) et (m;) réside dans une orientation différente du spin 
nucléaire par rapport au champ extérieur qui lève la dégénérescence 
du niveau fondamental. Ce changement implique que, entre l’absorp- 
tion et'la réémission, le couplage du spin nucléaire et du champ a été 
détruit et modifié, de telle manière que l'orientation du spin par rap- 
port au champ dans l’état final soit sndépendant de son orientation 
dans l’état initial. Or le passage par Æ, implique un tel bouleverse- 


ment des couplages, car dans l’état E, le spin nucléaire s'oriente par 
+ . 
rapport au vecteur quantique interne J qui apparaît. L'émission 


incohérente devrait donc {oujours accompagner l'émission cohérente 
lorsque le spin nucléaire n’est pas nul, ce qui contredit l’expérience 
dans le domaine classique (>, v,). Avec le schéma que nous propo- 
sons : 


(E) 
VIRE 
E;, SE hv, Ey, 2 hr 


(que nous limitons au processus (1) seul en cause) la difficulté n’est 
plus la même. 

Au voisinage de la résonance l’état (E) est voisin de l’état E, ete 
passage de l’atome par (E) implique par conséquent la rupture du 
couplage entre spin nucléaire et champ extérieur et sa reconstitution, 
au retour au niveau fondamental, d’une manière indépendante de ce 
que ce couplage était au départ. On peut donc ici observer une émis- 
sion incohérente. 

Loin de la résonance au contraire l’état (E) reste proche de l’état 
fondamental E,. La modification (de durée d’ailleurs extrêmement 
courte) produite dans l'atmosphère électronique par l’absorption du 
photon », n'implique pas nécessairement la rupture du couplage du 
spin nucléaire et du champ ; ce couplage se retrouve doncidentique 
dans l'état Jinal : l'émission «est nécessairement cohérente, confor- 
mément à ce qu'indique l'expérience dans ce domaine. 

Si ces vues sont.exactes, il doitexister un domaine intermédiaire 
où l’on constate une décroissance du taux d'émission incohérente dans 
la raie Rayleigh lorsque »; s'écarte de », : l'expérience doit pouvoir 
confirmer ou infirmer cette prévision et nous nous proposons de la 
tenter ; la seule difficulté sérieuse à vaincre est de concilier la néces- 
sité de maintenir à des valeurs faibles (*) la pression de la vapeur 
diffusante (pour ne pas entraîner l'apparition d'interactions mutuelles 


(1) De quelques millimètres au plus. 
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des atomes) et celle d'obtenir une intensité diffusée suffisante pour se 
prêter à des mesures de polarisation (à 100 À de la raie de résonance 
la diffusion est, en gros, 10% fois plus faible qu’à la limite du 


domaine de nos expériences précédentes, soit 10? A). 
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PLANCHES 


Les clichés reproduits sur la planche II montrent la trace du fais- 
ceau primaire Ox au sein de la vapeur de mercure diffusante, photo- 
graphié grâce au rayonnement diffusé par celle-ci. L'image est dédou-? 
blée par le prisme de Wollaston W, interposé sur le trajet Oy du 
rayonnement diffusé reçu par l’appareil photographique. 

L'image supérieure est due aux vibrations diffusées parallèles à 
l'axe Os (vertical); l’image inférieure, aux vibrations diffusées paral- 
lèles à l'axe Ox (horizontal). Leur comparaison photométrique 
permet de calculer la polarisation du rayonnement diffusé dans la 
direction Oy. Leur comparaison avec les plages d'étalonnage (voir 3, c) 
permet de suivre les variations relatives de l'intensité totale diffusée. 


PLANCHE I 


Vue générale du montage. 


1. Source du rayonnement primaire. — 2, Ensemble des fours de chauffage de 
la cuve C4. — 3. Tube T contenant la vapeur de mercure diffusante. — 
4. Cercle divisé portant le Wollaston W interposé sur le faisceau secon- 
daire. — B, Ouverture pour le passage du rayonnement envoyé dans le Mono- 
chromateur M. — 6. Bobine de Helmholtz B produisant le champ magnétique 
suivant Oy. — 7. Bobines destinées à compenser le champ magnétique ter- 
restre. 

Se reporter au schéma du montage, fig. 6, p. 275. 

Sur les photographies ci-contre, l’axe Oy du montage est dirigé vers l'arrière. 


* te 4 ue =. n ñ 


Le Gérant : G. Masson. 
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PLANCHE II 


1. — Passage de la résonance à la diffusion. 


H=8 gauss. C supprimée. T à ov, éclairé àg mm. de la fenêtre d'observation. 

a) C4 à 20°; P — 0,018. Résonance prépondérante. 

b) C à 5o°; P — 0,22. Résonance et diffusion superposées. 

c) C& à 75; P — 0,46. Diffusion pure. 

Remarque. — Les temps de pose varient d’un cliché à l’autre et sont choisis 
de manière à obtenir des densités optiques se prêtant à des mesures photomé- 
triques précises. Les variations de l’intensilé totale n'apparaissent donc pas sur 
ces reproductions. 


2. — Emission de la raie de résonance % 
accompagnant celle de la raie Rayleigh vw. 


H = 8 gauss. T dans les mêmes conditions. C maintenue à 740. 

a) Cs à — 180°; P — 0,42. 

b}iCGS 20° PE 0,50: 

CC RASE NP=10;027 

L'émission w,, dépolarisée, est progressivement supprimée du rayonnement 
reçu par la plaque photographique, lorsque GC: passe de — 1800 à — 180. 

Sur a) et b) on aperçoit un fond lumineux dû à la résonance secondaire excitée 
dans la vapeur par l'émission v,. Il disparait complètement sur c) car la réso- 
nance secondaire est émise sur la même fréquence w. 


3. — Influence du champ magnétique sur la polarisation du rayonnement 
de diffusion de fréquence Rayleigh. 


a) T-à-o ; C;-à-60; CG: à 60°; H— 100 g: P— 0,525. 
b) Mèmes conditions sauf H — 10 g. P — 0.61. 

c) Plages d'étalonnage de la plaque sensible. 
d)Ralo IGN AT Tr NCA a — 92 Pi 0,58: 
e) Mêmes conditions sauf H = 160 g. P — 0,465. 
Vérification de la loi : 


3 A 
P(E)ES 1 sin 4Tæ ( 54 H ) 
Pa 1— 4x? rx 2 [vo—v | /° 


Durée moyenne de l'interaction de diffusion dans les conditions indiquées 
Af—=,3:10.10sec, 


4. — Etude de l’émussion Rayleigh incohérente. 


C4 à 1100; C à 1100; H = 8 g. 

a) Vapeur diffusante à 20°; P — 0,75. 

b) Vapeur diffusante à 52° 1/2 ; P — 0,755. 

c) Vapeur diffusante à 73: P — 0,79, 

On voit : 

1° Qu'une forte proportion (25 0/0) d'émission incohérente subsiste même pour 
des valeurs élevées des températures des cuves C et C:, c’est-à-dire pour des 
fréquences primaires relativement éloignées des fréquences de résonance (écarts, 
dans l’échelle des longueurs d'onde, de l’ordre de 0,05 À). 

2° Que cette proportion d'émission incohérente ne varie pas lorsque la pression 
de lavapeur diffusante passe de 1,2 à 60 10—% mm. Les atomes diffusants ne subis- 
sent donc pas de chocs pendant la durée de l'interaction ; celle-ci est donc 


« courte » pour la fraction incohérente, comme elle l’est pour la fraction cohé- 
rente. 


Remarque. — La pose, en a), a duré 60 heures, ce qui provoque l'apparition 
de lumière renvoyée par les parois du tube (à droite de l’image dédoublée) à 
l'extrémité du champ. 
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LES ÉLÉMENTS OPTIQUES 
DES LENTILLES ÉLECTROSTATIQUES 
ET LE MICROSCOPE À PROTONS 


Par Pauz CHANSON 


SOMMAIRE. — Après une brève introduction historique, l’auteur expose 
tout d'abord les éléments essentiels de la dynamique des électrons dans un 
champ électrostatique. Il était utile en effet de bien montrer les divers 
aspects des notions fondamentales de fréquence, longueur d’onde et indice 
équivalent de l’onde associée à un corpuscule dans le cas général des par- 
ticules de grande énergie où la relativité s'impose. 

Un deuxième chapitre est consacré à l’étude des systèmes centrés dé 
révolution autour d’un axe. Après un bref exposé des propriétés optiques 
générales de ces systèmes, l’auteur rappelle les formules classiques des 
lentilles minces constituées par trois diaphragmes portés à des potentiels 
différents. Il étudie ensuite le cas concret des lentilles épaisses utilisées 
pour la réalisation du microscope électronique électrostatique et donne un 
tableau d'ensemble des éléments optiques du premier ordre (foyers, plans 
principaux) de ces systèmes dans les cas classique et relativiste. 

Le problème des aberrations fait l’objet d'un troisième chapitre. Après 
un rappel des formules générales et des conclusions admises par divers 
auteurs il est établi pour les lentilles étudiées au Chapitre II une abaque 
donnant les résultats généraux des aberrations de sphéricité. 

Dans un dernier chapitre, le problème général du pouvoir séparateur 
du microscope électrostatique est analysé. La nature ondulatoire du fais- 
ceau électronique et l’impossibilité d'annuler l’aberration de sphéricité 
donne une limite théorique pour le pouvoir séparateur du microscope 
électronique. L'emploi des protons permet de reculer cette limite. L'auteur 
discute la théorie et la réalisation pratique d’un microscope protonique. 

N. B. — Les résultats expérimentaux indiqués dans la présente Thèse 

“sont le fruit d’un travail d'équipe réalisé au laboratoire de Physique expé- 
rimentale du Collège de France sous la haute direction de M, Maurice 
de Broglie. 
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CHAPITRE PREMIER 


Généralités sur l'optique électronique. 


I. — INTRODUCTION 


L’optique électronique est née le jour où les physiciens expérimen- 
tateurs ont su produire des faisceaux d’électrons et incurver leur tra- 
jectoire par l’action des champs électrique et magnétique. C'est donc 
les noms de Crookes, Goldstein, Lenard et Aston qu’il faut citer au 
premier titre. Dès 1906, Lenard [1] avait indiqué que dans le vide 
les rayons cathodiques peuvent obéir à une optique géométrique 
comme les rayons lumineux dans les milieux transparents. L’ana- 
logie entre la dynamique du point matériel et l'optique géométrique 
était établie depuis fort longtemps (1827) par Hamilton et il peut 
sembler quelque peu étrange que les expérimentateurs du début du 
xx® siècle n’aient pas cherché à explorer sans délai ce vaste domaine 
de la physique électronique. Mais les esprits de ce temps étaient sans 
doute trop préoccupés par les immenses problèmes posés par les 
quantas et les rayons X pour analyser en détail la marche des fais- 
ceaux cathodiques et réaliser des dispositifs optiques qui les auraient 
probablement conduits à la découverte de la diffraction des électrons. 

C'est du côté théorique que l'impulsion devait venir. Il faut 
attendre 1924 et la thèse fondamentale de M. Louis de Broglie sur 
l'onde associée au mouvement des corpuscules matériels pour que 
s'épanouisse vraiment cette jeune discipline actuellement en pleine 
évolution. 

Busch [2|, en 1927, parle le premier des lentilles électroniques et 
peu après un nombre considérable de travaux théoriques et expéri- 
mentaux sont consacrés, principalement en Allemagne, à l'optique 
des électrons. Les premières images de la cathode sont obtenues par 
Knoll et Ruska avec des faisceaux de quelques centaines d’électrons2 
volt en 1932 et 10 ans après les industries allemandes et américaines 
construisaient des microscopes électroniques réalisant des grossisse- 
ments utiles de l’ordre de 30 à 4oooo. Les lentilles électroniques 
utilisées sur ces microscopes sont soit du type électrostatique, soit du 
type magnétique. Ces deux types ont été parallèlement étudiés dans 
des laboratoires différents. Les caractéristiques de construction et les 
difficultés à résoudre ne sont pas du même ordre. Actuellement, il est 
difficile de se prononcer nettement en faveur de l’un ou de l’autre. 
Nous avons alors cherché avec M. Claude Magnan quelle voie il 
fallait suivre pour atteindre les plus forts pouvoirs séparateurs. 
L'étude des [aberrations de diffraction et de sphéricité nous a vite 
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montré quelle limite théorique était imposée pour un faisceau d’élec- 
trons. Nous avons pensé alors. à utiliser un faisceau protonique. 
A énergie égale, l’onde associée a une longueur d’onde 4o fois plus 
petite. On peut alors diminuer considérablement l’ouverture numé- 
rique et atteindre un pouvoir séparateur de l’ordre de quelques 
angstrôms. Cet emploi des protons nous a conduit à étudier particu- 
lièrement les systèmes centrés électrostatiques qui ont des propriétés 
optiques indépendantes de la masse des particules employées. Il était 
alors indispensable de bien connaître les caractéristiques de ces 
systèmes et c'est dans ce but que nous avons entrepris cette étude 
théorique et expérimentale. Dans ce premier chapitre nous expose- 
rons quelques considérations théoriques sur la dynamique des élec: 
trons soumis à un champ électrostatique. Sans doute ces notions 
prélimmaires ont-elles été souvent exposées par de nombreux auteurs 
et nous nous contenterons de mettre en relief quelques points un peu 
délicats. | 


IT. — LA DYNAMIQUE CLASSIQUE DE L'ÉLECTRON 
DANS UN CHAMP ÉLECTROSTATIQUE PERMANENT 


Considérons un champ électrostatique permanent dérivant d’un 
potentiel scalaire V(x, y, 2). 

Soit e la charge de l’électron, mQ sa masse au repos et v sa vitesse, 
Si U est la valeur du potentiel au 
point de vitesse nulle, le théorème 
des forces vives nous donne : 


move V—U). (1) 


Soit R le rayon de courbure en M 
de la trajectoire (T) d’un électron 
dans le champ et F, la compo- 
sante normale à la trajectoire, 
de la force à laquelle est soumis | 
l’électron. Nous allons faire le raisonnement élémentaire suivant, 
valable dans le cas particulier où (V) et (V + dV) sont deux surfaces 
équipotentielles voisines et sont des plans parallèles (fig. 1), 

MN est la normale principale à la trajectoire T, 

MH est la normale à V, 
on a : 


dv dV sin t 
ds cos i 
par ailleurs : 


mov? mov?di 
Fee pres aps (8) 
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des équations (1), (2) et (3) on tire : 
edV sin à mov?di (V — Ujdi 
ne US Cie 


Fi = — + 


ds cos 1 ds 
ou encore : 


dv d (sin i) 
a(V — Ü) 7e sin £ 


qui s'intègre par : 
ÿV—U sin i— Cr. (4) 


Si on pose n— KyV —U, on reconnaît aisément la loi de Descartes 
n sin i—C® pour un milieu continu d'indice n(xys), tel que les 
surfaces n — C!° correspondent à des plans parallèles. Bien entendu 
l'indice n n’est défini qu’à une constante près et doit être un nombre 
sans dimension. Dans tous les cas, les relations (1) et (4) permettent 
d'écrire : 

n=kK'o. 


Si U—o, hypothèse que nous ferons souvent et qui correspond au 
cas où l'origine des potentiels est choisie au point où la vitesse des 
électrons est nulle on a : 


n—KyV. 

Ce résultat établi dans un cas particulier est général. 

On en déduit que la trajectoire d’un électron dans un champ élec- 
trostatique dérivant du potentiel V(xys) est la même que celle d’un 
rayon lumineux se propageant dans un milieu d'indice n —Ky V(xys). 
On voit ainsi qu'il est facile de montrer de manière élémentaire 


l’analogie qui existe entre la dynamique des électrons et l’optique 
géométrique des milieux continus. 


III. — La DYNAMIQUE RELATIVISTE DE L’ÉLECTRON 
DANS UN CHAMP ÉLECTROSTATIQUE PERMANENT 


Nous emploierons les notations suivantes : 
m : masse relativiste de l’électron ; 


B —=v/c rapport de la vitesse de l’électron à la vitesse de la lumière. 
On a : 


— He) 

en 

on posera de plus mc?= eV,, c’est l'énergie interne de l'électron 
correspondant à la masse au repos. La valeur de V, est très voisine 


m 
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de 500000 volts. On sait d’autre part, c'est un résultat connu de la 
dynamique relativiste, que l'expression de l'énergie cinétique est : 


EE — m0] = — | 


: " 5 I “ k 4 
qui se réduit à — mov? pour les petites valeurs de $. Avec nos nota- 
tions on a encore avec U —0 : 


E,= mc? — moc? = eV 
ou : | 
mc? = moc? + eV—e(V + Vi). (6) 


En relativité l'expression de F, devient alors mu?/R au lieu de 
mov°/R. D'autre part la valeur de mv? est obtenue de la manière sui: 
vante : on a successivement : 


d’où 
F mc 
2 — — 
mu? —= mc _ 
et en tenant compte de (6) : 
V? + aVVo ! 
D RER RE, 
ME TE, (7) 
d’où : 
F D CON REIN TENN muidi el V? + 2VVs)di 
ARC AACOE ES a AS. :iV Hi Vods 


qui peut s'écrire : 


d(V?+a2VVo) , disini) 
VIE 2 VV) T siné 0e 


Ea intégrant on obtient : 
VAE AV Ve sin) —= C0} 
ce qui nous donne comme expression de l'indice relativiste : 


n,= ky V2 +2VVo. 


I . . . 
IL est commode de prendre k — AU devient ainsi un nombre sans 


dimension. 5$q 
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st On a:: 
VT2VVo 
nr PTE a 
Vo 


Si V est petit devant V,, par exemple pour des électrons si V est 
petit devant 500 000 volts, on a : 


aVV A4 
HUE SITES (8) 
C'est bien l'expression (5) déjà obtenue avec : 
rs 


Remarquons encore que tenant compte de (7) et de (6) la rela- 
tion (8) devient : 


la relation classique trouvée plus haut, 


pere v me 3 
n—Kv peut s'écrire n—— en choisissant la constante arbi- 


traire K’ égale à 1/c. On voit bien ainsi comment la correction de 
relativité joue sur l'indice. 

Nous allons trouver directement cette expression de l’indice relati- 
viste par la mécanique analytique. 

Le principe de moindre action nous donne si p est l’impulsion du 
corpuscule : 


[pas stationnaire 


et le principe de Fermat s'écrit : 
B . . 
LA nds stationnaire. 


Dans le cas d'un corpuscule dans un champ électrostatique, on a : 


p = mv 
d’où : 
n — Km. 
Pour des raisons d’homogénéité il sera commode de prendre : 
mv U 


md: 0 


Si nous avons tenu à faire une démonstration moins simple mais 
plus élémentaire c’est surtout parce que, comme nous le verrons plus 
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loin, il est bon de considérer les divers aspects du problème pour ne 
pas être surpris par certains résultats paradoxaux qui apparaissent 
lors de l’application brutale des formules. 


IV. — SuR LA LONGUEUR D’ONDE, 
L’INDICE ET LA FRÉQUENCE EN MÉCANIQUE ONDULATOIRE 


Nous avons établi sur une méthode purement dynamique que la 
trajectoire d’un corpuscule électrisé dans un champ électromagné- 
tique permanent était analogue à celle d’un rayon lumineux, dans un 
milieu d'indice variable.-Nous avons donné l'expression de l'indice 
équivalent. 

Ces analogies entre la mécanique analytique et l’optique géomé- 
trique étaient formellement connues depuis les travaux d’Hamilton. 
Mais il appartenait à M. Louis de Broglie d’en pénétrer le véritable 
sens physique en créant la synthèse d’une mécanique ondulatoire. 
Nous devons en rappeler les éléments qui seront utiles dans la suite 
de cet exposé où nous devons dire quelques mots sur les notions 
d'indice, de fréquence, et de longueur d’onde. 


1) L’ONDE ASSOCIÉE À UN CORPUSCGULE DE MASSE AU REPOS M9 EN MOU- 
VEMENT RECTILIGNE ET UNIFORME. — Dès 1905, Einstein avait postulé 
que l'énergie d’une onde lumineuse plane et monochromatique de 
fréquence y était W— y et l'impulsion : 

hv 
RE AL () 
La masse du photon étant négligeable, cette énergie représente en 
même temps l'énergie totale et l'énergie cinétique. C'est cette énergie 
qui est totalement cédée dans l'effet photo-électrique. 

Si nous considérons maintenant un point de masse m, au repos et 
de masse m à la vitesse v, en dehors de tout champ de force, son 
énergie totale, somme de l'énergie cinétique et de l'énergie interne 
mc? est : 

W:= mc?. 


Pour lier le mouvement de corpuscule à un phénomène ondulatoire 
on posera : par généralisation de (1): 
We) | =m=% (3) 
st 110 —hAv(2) pP=mv= 


en appelant w la vitesse de l’onde associée. 
D'autre part si À est la longueur d’onde on a : 


je > | (&) 
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d’où : 
h 
1= (5) 
VD": (6) 


Cette méthode consistant à généraliser les notions d’énergie et 
d'impulsion permet de retrouver rapidement les résultats classiques. 

D'ailleurs quelle que soit la série logique des raisonnements per- 
mettant d’arriver à ces relations, il faut remarquer que seule la rela- 
tion (5) a vraiment le sens d’une loi expérimentale, car ni la fré- 
quence, ni la vitesse de l’onde associée n’ont pu être atteintes, 
directement. Nous reviendrons souvent sur cette remarque essentielle. 


2) Norion p’inpice. — Nous allons voir comment pour un corpus- 
cule électrisé soumis à un champ électrostatique on peut définir un 
indice à partir de la vitesse de phase des ondes associées et corres- 
pondant aux résultats obtenus plus haut. 


a) L’indice de l'onde associée à un corpuscule chargé en mouve- 
ment dans un champ électrostatique (cas non relativiste), — En 
optique de la lumière, l'indice d’une substance par rapport au vide 
est égal au rapport des vitesses de la lumière dans le vide c et dans 
la substance v' soit : 


Pour les ondes matérielles de vitesse æ# accompagnant un corpuscule 
de vitesse v l'indice sera d’après (6) : 


Si nous appliquons purement et simplement ce résultat au mouve- 
ment d’un corpuscule de masse m, et de charge e dans un champ 
électrique dérivant d’un potentiel V et dans le cadre de la mécanique 
non relativiste, il vient : 


U 
mov? —= 2eV Ne — = — == — 
: € | 


avec : 


Le résultat est bien celui que nous avons trouvé précédemment par 
une méthode purement dynamique. 


b) L'indice de l'onde associée à un corpuscule chargé en mouve- 
ment dans un champ électrostatique (cas relativiste). — Nous allons 
voir que l’expression de l’indice qu’il faut adopter n’est plus : 


ER 
AE 
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mais : 
U È4® mu 
cVr—p mu 


LP 


Toujours avec les mêmes notations on a : 


mu = (m2 — mije®= E (V3 + 2VVo) 


si ds étre sta V2 LE 2VVo LT EE 
Le moc ù 


C’est bien l’expression (8) trouvée au Re premier. 

Il faut bien voir pourquoi c’est l’expression de n, qui est exacte 
dans le cas relativiste et non n,. 

Cela tient au fait suivant : 

Dans l'expression W— Av qui est à l’origine de tous nos raison- 
nements, W est l'énergie totale (somme des énergies interne, ciné- 
tique et potentielle) : 


W=E;+E +E, — mc? —eV 


car : 
E, + E, = mc?. 
L'origine des potentiels est arbitraire et si nous posons V— 0 au 
point ou v—0o,ona: 
CV = mc? — moc? 
et : 
W = oc he 
à h . 
Nous devons naturellement conserver la relation = qui est. 


une loi expérimentale, et il vient pour n : 


= — (w, à, v) de l’onde associée. 


En remplaçant à et y par leur valeur, il vient : 


c.mv.h mu 
7e h.mc? moC 


qui est bien l’expression trouvée plus haut. 
Mais si nous admettons cette manière de voir, nous sommes conduits. 


à une expression de la vitesse de phase qui est : 


2 Fr Féathutins 
W MiCrspss.bC 1 — 
P mu v 


Do: 


et on ne voit pas très bieu comment celte expression peut se concilier 
c? ru : > 
avec la valeur w——, précisément obtenue pour des raisons d'inva- 
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riance relativiste. Cette vitesse de phase tendrait de plus vers 0 
quand v tend vers c. Le résultat est assez troublant. Cette expression 
de la vitesse de phase se retrouve explicitement dans l’ouvrage de 
Brüche et Scherzer (Géométr. électr., p. 21). La valeur de w est la 


suivante : 
c? eV FE 
2 
2 pole = pe. 
v MoÙ vi P 


Si on fait choix de l’origine des potentiels v —0, V—0,ona: 


PERTE 


qui est l’expression que nous avons donnée plus haut. 

Ces mêmes auteurs remarquent d’ailleurs que W et n dépendent 
du choix de l’origine des potentiels, mais il faut bien remarquer que 
l'expression paradoxale de w ne tient pas au choix de l’origine des 
potentiels mais au fait que l’expression de West constante quelle 
que soit la vitesse du corpuscule. 

Nous allons arriver aux mêmes conclusions si nous partons d’une 
expression de l'indice donné par M. Louis de Broglie (/ntroduction 
de la mécanique ondulatoire, p. 72) : 


RTS 
F : fonction potentielle : 
Mic —= ho. 


Si on pose W — mc? + F quelques transformations donnent facile- 
ment : 


cm 
n=—= ë . 
W 
Si on pose W —noc?, on a : 
FE D 1 
DOC = ge 
Si on pose W— mc?, on a : 
U 
n—=—. 


C 


Une circonstance analogue se produit si nous prenons les formules 
données par M. Louis de Broglie (C. R. de l'Académie des Sciences 
du 26-7-1926, p. 273). Ces formules sont relativistes. Dans le cas où 
le corpuscule est en dehors du champ, l’expression de l’indice est : 
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et en prenant Av — mc?, on a : 


= ==. 

Dans le cas le plus général où le corpuscule est dans un champ 

dérivant du potentiel scalaire v et du potentiel-vecteur À, la formule 

de l'indice est (0 étant l'angle de A et de la direction de propagation) : 
n8ô = + eA cos 0 + VE ©) — mic? — e?A? sin? ] 


e 


B 
Vi — ft 
en prenant Av— moc?. L'auteur précise bien d’ailleurs que y doit être 


constant. On serait tenté de dire un peu hâtivement que l’expression 
[2 
C 


si ÂA—0oetsion prend V—0 pour v—o on retrouve bien n — 


D quand la vitesse du 
Vi —f 

corpuscule est faible, c’est-à-dire quand m peut être confondu 
avec mo. En réalité c'est avec m qu'on obtient la valeur classique v/c 
et avec m) la valeur relativiste correcte. 

En réalité tous ces résultats viennent de formules relativistes. La 
difficulté est ailleurs. 

Le choix de l'expression W—mc?—hy résulte de l'étude d’un 
corpuscule en dehors du champ. C’est ce qui arrive si on fait brus- 
quement F—o dans l’expression (7). On a la valeur de l'indice 
n—v/c. Mais il ne faut pas trop s’attarder à ces expressions de l’in- 
dice dans le cas d’un corpuscule en dehors du champ. Dans ce cas 
en effet, le mouvement du corpuscule est rectiligne et uniforme et il 
n’y a aucune réfraction. Comme v/c est constant et comme l'indice 
n’est défini qu’à une constante multiplicative près, on peut aussi bien 
écrire A —v/c ou : 


12) . ° 
n—— est la valeur de l'indice 7 — 


Discussion Î. 


Le point important qu’il faut mettre en lumière est le suivant : 
quand, pour un corpuscule libre on choisit W— mc? on a W,qui est 
égal à la somme de l'énergie interne et de l'énergie cinétique. On 
oublie en quelque sorte, de quelle manière le corpuscule a été porté 
à la vitesse v. L'origine de cette vitesse peut être due aussi bien à un 
choc mécanique qu’au passage dans un champ de force. Si pour ce 
même corpuscule on avait choisi une autre énergie W; quelconque 
les conséquences pratiques ne seraient pas changées. 
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En effet dans le premier cas on aurait : 


Wa h _ et sf 
MN= 7 ER nier D ,—= Àv: En, 
et dans le second : 
W: > de h c 
Per = 2 D WW — ÀVo LEE 


La seule grandeur accessible à l'expérience, }, reste la même. 
D'ailleurs si on se réfère à l'équation de propagation : 
| Rares 
AY + si nd (e) 
on voit aisément que : 
Cv 


VEN EE ti 


ÿ 


>|S 


et qu’au fond l’équation s'écrit : 


ap + yo 


où ne figure que la grandeur À. Les grandeurs net v et W, w n’appa- 
raissent que comme des intermédiaires de calcul qui ne sont définis 
qu’à une constante multiplicative près. Comme sur toute la trajec- 
toire du corpuscule n, y et w restent constants, et inaccessibles à l’ex- 
périence, le choix initial de W ne semble pas fondamental. 
Il faut noter cependant que l'expression de la vitesse de phase : 
1 FAN W 
RER ER RTS nn. 


. ci : 
ne prend sa valeur classique — que si W=— mc?. 


; ; à : hk 
Sans doute serait-on tenté de dire que la relation À= —— est 


démontrée à partir des relations W— mc? — hv, w=— } et vw— c?. 
A notre avis celte série logique ne s’impose pas absolument. Il est 
préférable de partir de \— h/mv vérifiée comme loi expérimentale et 
de remonter la série des raisonnements pour atteindre les gran- 
deurs n, », w, si vraiment on veut leur donner un sens physique. 


Discussion Il. 


Tout ceci s’éclaire d'une manière encore plus brutale dans le cas 
d’un corpuscule en mouvement dans un champ de force. 

Nous avons vu en effet que pour être en accord avec les formules 
généralement admises par les auteurs et la formule de l'indice donné 
au chapitre premier, on était conduit à adopter pour les grandeurs 
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liées à un corpuscule en mouvement dans un champ permanent les 
relations suivantes : 


dr ds en auf Ce 
W= h% EVE RÉ w = — 1 —f? 
dans le cas où l’on pose V — 0 quand v—o. 


Si on laisse l’origine des potentiels indéterminée, on a un potentiel 
U au point où v—0. D'où : 


et:: 
r Mme — eU 
real : 
res CE er Et AL ET Le DS VE LL, Ad mc? — eU 
names AVS h(moc? — eU)  myc? — eU mu À 
Soit : 
n 
W'—ZAW w'— kw ME=VEY n'= + 
ayec : 
mc? — eU 


Le fait de changer l’origine des potentiels est donc assez secondaire, 
il en résulte simplement une multiplication par un coefficient 
constant. Pour l'indice en particulier ce résultat n’est pas du tout 
gênant. Nous allons par contre insister sur les points suivants : 

1° Tout le long de son parcours le corpuscule est accompagné par 
une onde de fréquence constante, quelle que soit la vitesse du corpus- 
cule. La longueur d’onde varie avec la vitesse et a toujours la valeur 
1— h/mo. Or cette fréquence constante », est précisément celle que 
l’on considère comme valable dans le système propre de coordonnées 
où la particule est au repos. 

2° La vitesse de phase w’ calculée d’après la relation x —w) est : 


: mc? — eU mc moc? — eU Vi — f? 
T5 LA B 


w' tend vers o quand la vitesse du corpuscule tend vers c. 

Ce résultat est vraiment paradoxal et contredit notre manière cou- 
rante de raisonner (w— c?/v). Remarquons toutefois qu'il serait pos- 
sible de conserver la relation w—c?/v à condition d'admettre les rela- 
tions suivantes: 

Vo c? c U 


DR or ce TE 


ou encore de revenir à W = mc? et poser : 


ec? (s) U 
W = mc?= h» W—=b = — BE Eyrn repie 
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Ceci peut paraître quelque peu artificiel, mais il faut bien reconnaître 
que la définition de l'indice n— c/w résulte d’une simple analogie 
avec les ondes lumineuses et non d’un résultat expérimental. Quoi 
qu’il en soit, il y a là une difficulté logique qui ne semble pas avoir 
été mise en évidence jusqu'ici et qui montre combien il faut être pru- 
dent dans les énoncés relatifs aux fréquences et indices des ondes 
électroniques. 

M. Louis de Broglie a bien voulu nous faire remarquer en analy- 
sant le processus d'accélération d’un électron dans un condensateur, 
qu’on fausse le problème physique en attribuant à l’électron une 
énergie totale qui en réalité, appartient en partie aux charges du 
condensateur. 

S'il faut conserver l'expression : 


n — ê 
Vi — $° 


il est inacceptable de dire que l'énergie totale de l’électron ne varie 
pas dans le champ, et il faut considérer comme inexacte l'expression : 


W— = Vi—# de la vitesse de phase. 


Nous ne voulons pas insister sur un développement théorique qui 
serait hors du sujet de notre thèse. Nous avons voulu montrer sim 
plement que les expressions de la vitesse de phase donnée par Brüche 
et Scherzer ne doivent pas être retenues et nous pensons que la 
démonstration de la valeur de l'indice relativiste obtenue en dehors 
des notions d'indice et de fréquence a l'intérêt d'éviter de passer par 
l'intermédiaire de la délicate notion de vitesse de phase. | 


CHAPITRE II 


Les éléments du premier ordre 
des lentilles électroniques électrostatiques. 


A. — LES SYSTÈMES CENTRÉS ÉLECTROSTATIQUES 
(généralités, cas classique). 


Un système centré électrostatique est constitué par un assemblage 
de conducteurs de révolution autour d’un axe et percés au centre 
pour permettre le passage du faisceau électronique. Ces conducteurs 
sont isolés les uns des autres et portés à des potentiels variés, Ils 
peuvent être de formes très diverses : cylindriques, disques, etc. 
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On définit ainsi un champ électrostatique dont les équipotentielles 
sont des surfaces de révolution (fig. 2). 

Le faisceau électronique est produit par un canon à électrons repré- 
senté schématiquement par un filament émetteur et une anode d’accé- 


OV, Vs Var ie 


Surfaces 


equipotentielles 


AE) 


Elèments 
divers du système 
électrostatique 


Terre 
Fig. 2. 


lération. Pratiquement cette anode est mise à la terre et les divers élé- 
ments du système centré sont portés aux potentiels convenables au 
moyen d’une source haute tension stabilisée. Pour le calcul il est 
commode de choisir comme origine le potentiel de la cathode d’émis- 
sion. On peut alors écrire : 


I ; 
= mu? — eV 


et ne considérer que des potentiels positifs. Nous ferons cette hypo- 
thèse dans toute la suite de cet exposé. à 


Schéma du système centré : 


Equation générale des trajectoires 
planes (dynamique classique). — Soit 
Ox l’axe de révolution et Oy un axe 
perpendiculaire (fig. 3). 

V(x.y) l'expression du potentiel en 
un point quelconque, 

Vi(æ) l'expression du potentiel sur 
Ox et 

y(x) l'équation de la trajectoire 
d’une particule de masse m et de 
charge e, R le rayon de courbure de 
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la trajectoire et F, la composante normale de la force F. On a : 


mu? 2eV 
F,—=—"F, sine arab COS AR — 
v, 2eVy" 
pd Er Sn PIE HER 
soit : 

(+ y] Vey — NV) + 2Vé—10: (1) 
Equation des trajectoires planes dans le cas de l'approximation 
de Gauss. — L’équation précédente est rigoureuse en mécanique 


classique. Mais en optique électronique, comme en optique lumi- 
neuse, le cas des rayons peu inclinés sur l’axe (approximation de 
Gauss) présente une grande importance pratique. 

Nous allons chercher l'équation des trajectoires dans ce cas parti- 
culier. Pour cela nous nous servirons des développements en série 
de V(xy), V,, V, de Vi(o,xæ) et de ses dérivées, obtenues grâce à la 
relation AV —o. Il vient en écrivant simplement V(x.y)—=V et 
Wiro)= Vie 


V=V, — _. Re ur mE Ve Te 
NVE=VTe HE pus mie M VE, + 4 
V,=—{ Vies. = 7 saVEs + . 


En portant ces expressions dans l'équation (1) et en limitant aux 
termes du premier ordre en y,y',y",ona: 


Vo" + 2Vig' + Voy —0 (2) 
toutes les dérivées étant évidemment prises par rapport à æ. 


Equation des trajectoires gauches. — Dans le cas où la vitesse 


Fig. 4. 


initiale des corpuscules n’est pas dans un plan passant par l’axe, il 
est utile” d'étudier l'équation différentielle des trajectoires gauches 
correspondantes. 
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Soit r, 8 et x les coordonnées cylindriques d’un point. Ox est tou- 
Jours l’axe de révolution. 
Les équations du mouvement sont : 


U4 2V: 
ma(t) = e Lo 
"1 19 2V 
m(re —r)=e (3) 
d 
2 (M0 


L'équation des forces vives donne de plus : 
m ’ ’ , 
— (ai + ré + 207) — eV. 


Si nous nous limitons à l’'approximation de Gauss, on a : 
3 26Vo dx 2eVo 
PER mn 7 Nes m 


r 
14 ’ 2eV; 11 " 2eV5 Fo E Vie 
TT—Tx EU) m Te VV 


et la deuxième équation (3) s’écrit en prenant æ comme variable : 


’ 
[2 26V) CN Von 12 26V) Tr (2 
mr m ns Tr VV STÈ Pre Ver 3 Vox 
Ou encore : 
LL4 12 14 Ld LL 
AC DE rôz) ef 2Volsre ch Von 0 (4) 


et la troisième équation (3) s’écrit : 

m ! 2eV 

Bras 4 / = Gras — 1) 
Au lieu de r prenons la variable complexe u — re". Les équations (4) 


et (4) deviennent alors : 


ANçu" +'aVou + Vou— 0 


a ë _ € ai8 — eg ( 2 j'ert 
de amVo 60 Éoen V de Lake O put (5) 


Notons que la première équation (5) reste vraie dans le cas d’un 
champ électromagnétique le plus général mais avec une définition 
de 6 un peu différente. 


Equation relativiste des trajectoires planes. — Nous allons voir 
comment il faut transformer l'équation (2) pour obtenir l'équation 
relativiste des trajectoires planes. 

Ann. de Phys., 12e Série, t. 2 (Juillet-Août 1947). 25 
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2 - . . 
La relation R— où m est la masse relativiste et F, la projec- 
n 
tion de la force sur la normale est exacte en mécanique relativiste. 
Cela résulte de la relation : 


Nous avons déjà obtenu au premier chapitre à propos de l'indice 
relativiste la relation : 


V2? - 2VVo 


À 
FN ou MoC —e\5 


nue 
on a alors : 
V,y' V V?LaVVo d 
Ronan toma| = ere 
soit : 
(+ gag — Vi XV + Vo) + yUV?+2VVo)= 0 (6) 
équation rigoureuse qui devient à l’approximation de Gauss, quand 
on remplace V(x.y) et ses dérivées par V(x.o) et ses dérivées par 


rapport à æ : 


2V? 


ANy" + 2V'y! + yV'—= Vi y" avec V=— V(x.o). (7) 


Si V est petit devant V;, c’est-à-dire si la tension accélératrice est 
petite V 500 000 électrons-volts le terme du 2° membre est négli- 
geable et on retrouve l’équation (2) classique. 


B. — CARACTÉRISTIQUES DES SYSTÈMES CENTRÉS 
DANS LE CAS DE L'APPROXIMATION DE GAUSS 
ET DE LA MÉCANIQUE CLASSIQUE 
I. — La correspondance objet-image.— Reprenons l'équation (5) : 
ENu" + aV'u' + V'u—o 


c’est une équation linéaire et homogène à coefficients quelconques. 
Soit deux solutions particulières réelles de l’équation (x) : 


la QUI POUE der 4 donne Ti —0 li =I 


a qui pour CU donne oi Be — 


La solution générale des trajectoires pour lesquelles les conditions 
. ., , 
initiales sont r,, ra, 04 est : 


u—[(r + irdba)rs + rarae tt 
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somme de deux solutions particulières et telle que en æ—a,;ona 
bien et u,, u,. Au point B où la trajectoire (r;) recoupe l’axe Ox, on 
diri=—=0 et Un = rara(b)e®", cette valeur est indépendante de 0, et Ta 
Ceci démontre que tous les électrons issus de A convergent au 
point B et on défiait ainsi une optique à l’approximation de Gauss. 

On voit de plus que 0, —0, c'est-à-dire que l'objet, l’image et l’axe 
de révolution sont dans un même plan. 

Enfin r, — r,r:(b) ce qui établit que l’image est une figure homo- 
thétique de l’objet et qu’à un plan objet correspond un plan image. 

Il en résulte que pour étudier les problèmes du premier ordre il 
suffit de se limiter au cas des trajectoires planes définies par l’équa- 
tion (1). 


Correspondance homographique entre les abscisses de l'objet et 
de l’image. — Nous À 
allons nous placer dans A’ 


un plan passant par l’axe RÉ ARS LE 
(fig. 5). % 


Toutes les trajectoires 
issues d’un point À de 
l’espace image conver- 
gent vers un point A’ de 
l’espace objet comme 
nous l'avons établi plus 
haut. 

SorreteY-ssont.les 
équations des deux tra- 
jectoires particulières 
passant par A et A’, 
l’ensemble des trajectoires est représenté par l'équation dépendant 
d’un paramètre # : 


Y=Y, PAT). 


Si À et A’ sont en champ nul et si P et P’ sont deux points corres- 
pondants sur l’axe, les parties PA et P'A' sont rectilignes. 

Deux droites parallèles à Oy, A et A’ coupent les trajectoires en p 
et p’ et on a de toute évidence, si RA désigne le rapport anharmo- 
nique : 


RA(P) = RA(p) =RA(E) =RA(p') =RA(P'). 


Il y a donc correspondance homographique entre les éléments P 
et P'’. Donc comme dans le cas des systèmes centrés de l'optique clas- 
sique on peut définir tous les éléments optiques du 1° ordre à partir 
des éléments caractéristiques de l’homographie, foyers, points dou- 
bles. Toutes les formules bien connues restent valables. En particu- 
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lier la formule classique FP.F’P'—TIF.IVF' où I et I’ sont les plans 
principaux. , 

Sans doute devions-nous nous attendre à ce résultat puisque, par 
la notion d'indice équivalent, nous avons montré qu'un système 
d'optique électronique se ramène à un système d’optique classique 
d'indice variable de manière continue. 

Mais pour faire un raisonnement correct à partir des démonstra- 
tions élémentaires de l'optique, il eût fallu envisager un empile- 
ment de lentilles minces en nombre infini et passer ensuite à la 
limite. Nous verrons à propos des aberrations combien il faut être 
prudent dans ces analogies. 


Propriétés d'invariance relatives à la masse et à la charge élec- 
trique. — Reprenons l’équation (2) : 


ANVy" + 2V'y'+ V'y—=o 


des trajectoires planes en mécanique classique. 

Ni la charge, ni la masse des particules ne figurent dans cette 
équation, donc si les autres paramètres ne changent pas, les éléments 
optiques seront les mêmes pour des électrons, des protons, des parti- 
cules a, etc. Ce résultat qui résulte également si l’on veut, du fait 
que l'indice équivalent n — XV ne dépend que du potentiel V, est 
essentiel en optique électrostatique. 

En optique magnétique le rôle de la masse est au contraire prépon- 
dérant et une lentille conçue pour focaliser des électrons aurait des 
caractéristiques entièrement différentes pour des protons. 

Remarquons bien d’ailleurs que cette indépendance est vraie sur 
l'équation (1) et ne dépend pas de l’approximation de Gauss. Nous 
devons dire cependant que ce résultat n’est rigoureux qu’en dyna- 
mique classique en ce qui concerne la masse. En effet dans la for- 
mule relativiste (7) : 


{À LE 4 dE 
AV y La NT ENT EE nee de (7) 


la masse propre m, intervient, comme on peut le voir également dans 
3 L Ke Ln 
l'expression de l'indice relativiste. 


Vi+ VV à 
Née fe VE ou Vo= moc? 
û 


mais tant sur la formule (7) que sur l'expression de n,, on remarque 
aisément que toutes choses égales d’ailleurs, l'influence de la masse 
est d'autant plus faible que m, est plus grand. C’est ainsi que dans 
tous les cas où l’approximation classique sera suffisante pour des 


LES ÉLÉMENTS OPTIQUES DES LENTILLES ÉLECTROSTATIQUES 393 


électrons, on aura à plus forte raison le droit de l'appliquer aux 
particules lourdes. 

Notons enfin que ces relations d’invariance supposent essentielle- 
ment nos conditions initiales, c’est-à-dire un choix des potentiels tels 
qu'on ait à chaque instant 1/2 mu? —eV. Autrement dit les corpus- 
cules doivent non seulement traverser un même système optique, 
mais être initialement accélérés sous les mêmes tensions. 


Propriétés d'invariance par rapport aux tensions. — Si on mul- 
tiplie toutes les tensions par un facteur k, les expressions V, V', V' 
sont multipliées par X. L’équation (2) reste la même et les trajec- 
toires ne changent pas. Il en résulte que dans les systèmes électro- 
statiques, 1l suffit d’atimenter les lentilles et le canon à électrons par 
une même source de tension pour obtenir l’achromatisme. Dans ces 
conditions on a même pu obtenir des images en courant alternatif. 
C’est là un avantage considérable des systèmes purement électro- 
statiques qu’ils n’exigent pas une haute tension parfaitement stabi- 
lisée comme c’est le cas pour les systèmes établis avec des lentilles 
magnétiques. Il faut encore noter que ce résultat n’est valable qu’au- 
tant que l’équation (2) l’est. En mécanique relativiste, au contraire 
V, V', V' ne figurent pas de façon homogène dans l'équation (7). 

Nous verrons au chapitre suivant dans quelle mesure il faut stabi- 
liser pour que cette « aberration de relativité » devienne négligeable 
devant les autres. 


Propriétés d'homothétie géométrique. — Multiplions par un 
même facteur Æ tous les éléments géométriques d’un système centré 
électrostatique déterminé. Soit U le potentiel axial dans le nouveau 


système. 
On a : 
V(xæ)=U(kzx) 
Nr) = US 
Va) = US 
Nerf 


Si g(X) est la trajectoire électronique dans le nouveau système on 
voit en prenant : 


2 X) = y(x) kEk =Yx AT 
qu’on obtient en portant ces valeurs dans (2): 
k(4Uz" + 2U'z' + Us) — 0. 


z(X) est donc une solution dans le nouveau système, on l’obtient 
par une affinité À par rapport à æ dans le nouveau système. Il en 
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résulte que les éléments optiques, foyers et plans principaux sont 
modifiés homothétiquement dans le rapport k (fig. 6). 
L'importance de cette remarque apparaît lorsque l'on cherche à 


| 
LE he UE 


2 | D; 
Fig. 6. 


1 


a | D3 


obtenir des distances focales aussi petites que possible et compati- 
bles avec les distances d’éclatement des éléments du système centré. 
Notons que ce résultat est encore vrai si on prend l'équation (7). Il est 
donc valable en mécanique relativiste. 


Calcul des éléments optiques du 1° ordre pour les systèmes 
minces. — L’équation (2) classique : 


4Ny" + aN'y" + N'y —0 


peut encore s’écrire : 


d(VVy') nb / 4 
d'etre A 
soit encore : 
ge sus ME La ; A 
jy [EE da. (8) 


On voit ainsi qu'il est facile d'obtenir y’ donc y par une méthode 
d’approximations successives. | 
Dans le cas des systèmes minces ou lentilles minces on admet que 
la zone où Vest variable est petite par rapport à la distance focale. 
Ainsi une trajectoire qui est initialement parallèle à Ox(y, —0) est 
telle que y peut être considéré comme constant pendant la traversée 
du système. 


La valeur de y; à la sortie est alors, si on choisit y —=1 : 


1 I VE 


LT ee à Ton (o) 


l'intégrale étant prise pour la traversée (S) du système où V'Æo, 
f étant la distance focale. Nous devons rapprocher cette expression de 
la distance focale, de celle des lentilles magnétiques : 


1 e À 
Î — Sms fa dx 
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et noter le rôle que jouent e et m dans cette formule (10) alors que 
ces éléments ne figurent pas dans (9). 

Mais si ces relations peuvent être utilisées pour obtenir rapide- 
ment une approximation, d’ailleurs un peu grossière de la distance 
focale par une simple intégration, elles sont tout à fait insuffisantes 
pour donner des résultats corrects dans le cas de systèmes épais. Or 
ce cas est précisément celui des lentilles à courts foyers des micro- 
scopes électroniques. Nous allons l’examiner en détail dans le para- 
graphe suivant. 


C. — ETUDE DÉTAILLÉE DES ÉLÉMENTS DU 1% ORDRE 
DES LENTILLES SYMÉTRIQUES ÉLECTROSTATIQUES 


La connaissance des éléments du 1€° ordre (ou cardinaux) des sys- 
tèmes centrés électrostatiques les plus généraux serait pratiquement 
très utile pour établir les avant-projets d'optique électronique. Quel- 
ques études assez poussées ont été faites dans certains cas particuliers. 
C’est ainsi que Johannson a établi les caractéristiques d’un objectif 
à immersion (7). 

Mais il est très difficile de présenter une méthode permettant 
d'obtenir ces éléments pour un système quelconque. Il y a là une 
grosse différence avec l'optique de la lumière, où la connaissance des 
rayons de courbures des lentilles et de leurs indices suffisent pour 
faire toute l’étude géométrique des systèmes. 


Détermination de V, V', V". — Nous nous trouvions en effet en 
face du problème suivant : L’équation différentielle (2) qui détermine 
les trajectoires à l’approximation de Gauss est du second ordre, 
homogène et linéaire, mais les coefficients V, V’, V' sont des fonctions 
de x dont il est très difficile d'obtenir l’expression analytique à partir 
de la géométrie du système centré. Il est donc nécessaire de connaître 
la fonction V par une détermination expérimentale. A cet effet, nous 
avons construit au Laboratoire de Physique Expérimentale du Collège 
de France une cuve rhéographique, sous la direction de M. Claude 
Magnan et en collaboration avec M. André Ertaud. 

Dans une thèse intitulée : Construction d’une cuve rhéographique 
et calcul des lentilles électroniques, et soutenue par M. Ertaud, les 
problèmes techniques de construction de la cuve et l'analyse des 
diverses méthodes permettant la connaissance de la fonction V sont 
étudiés en détail. Nous nous contenterons de résumer ceci en quel- 
ques lignes. 

Dans une cuve en bois de 1 m., 2 m. et de 70 cm. de hauteur, rem- 
plie d’eau ordinaire, ou mieux d'eau distillée, sont plongés des 
conducteurs en laiton reproduisant à un agrandissement convenable 
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(de l’ordre de 100) la géométrie du système électronique. Ces conduc- 
teurs sont portés à des potentiels proportionnels à ceux effectivement 
appliqués sur le système centré. 

Bien entendu, le système étant de révolution on se contente de réa- 
liser la moitié du modèle, puisque l’exploration se faisant dans un 
plan passant par l’axe de révolution, l'autre moitié serait hors de 
l’eau. On étudie la dis- 
tribution des potentiels 
grâce à une sonde con- 
stituée par un petit fil de 
platine qui pénètre de 
quelques dixièmes de 
millimètre sous la sur- 
face de l’eau. 

Les tensions appli- 
quées sont des tensions 
; alternatives de l’ordre 

Fig. 7. d’une centaine de volts 

au maximum. On réalise 

ainsi un pont de mesure dont l’appareil de zéro est un oscillographe 
cathodique. 

On obtient également V, par une méthode directe. Il suffit de 
mesurer V pour un èx de quelques dixièmes de millimètre. Enfin 
V'est déterminée graphiquement à partir de V'. Nous reproduisons 
V, V', V' pour une lentille particulière (fig. 7). 


Calculs des éléments cardinaux à partir de l'équation (2). — 
Nous avons vu au précédent paragraphe qu'à partir de l'équation (2) 
on obtient la relation : 


tone red 1 x yV” 
ae JE de. (11) 


On voit ainsi que connaissant V(x) et V'(x) on pourra appliquer 
facilement une méthode d’itération en partant d’une valeur quelcon- 
que de y(æx). En fait au bout de trois opérations successives on a une 
précision de quelques millièmes. 

On conçoit aisément que cette détermination de V, V', V'et l’inté- 
gralion par approximations successives demandent un travail expéri- 
mental long et délicat. 

Aussi ne trouve-t-on dans aucune publication des résultats d’en- 
semble précis relatifs aux systèmes électrostatiques. Il nous était éga- 
lement difficile de résoudre ce problème dans toute sa généralité. 
Nous nous sommes donc limités à un type de lentilles constituées par 
trois diaphragmes, que nous allons étudier en détail maintenant. 
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Les lentilles symétriques à trois diaphragmes (paramètres de 
définition). — Ces lentilles sont intéressantes pour l'obtention des 
foyers courts utilisés en microscopie électronique. Elles constituent 
le modèle le plus simple à partir duquel il est commode de faire des 
variantes qui ne modifient que fort peu 
les caractéristiques essentielles. D 

Nous les représenterons schématique- o _ 
ment de la manière suivante (fig. 8) : 

Un diaphragme central D; de diamètre 
ô, est porté au potentiel ÆU, deux diaphrag- re! 
mes latéraux D, de diamètre à, sont mis ie; 

à la terre. La lentille reçoit un faisceau » A 
d'électrons accélérés sous tension U ; cest d 

la distance qui sépare les plans médians Fig. 8. 

de D, et D,. L’épaisseur des diaphragmes 

correspond à la limite acceptable de 

0,29 mm. pour des valeurs de cs de 2,5 mm. Nous choisirons donc 
pour l'instant une épaisseur e<Z5/10. Nous verrons que dans ces 
conditions l'influence de e est négligeable. Le système est donc défini 
par les paramètres 8,8,% et 6. Mais en tenant compte de la relation 
d'homothétie, on peut fixer un de ces paramètres. Soit par exemples; 
ce choix est commode car au point de vue expérimental il donne la 
tension maximum qu'il est possible d'appliquer à la lentille. 

Dans la suite de cet exposé nous prendrons 5—1,7 mm. ce qui, à 
partir des abaques publiées, permet une estimation rapide des élé- 
ments cardinaux pour toutes les valeurs de 5 et correspond au cas 
pratique des lentilles alimentées sous 60 000 volts. 


Remarque sur le calcul des distances focales. — Sans entrer dans 
le détail des mesures et des calculs indiqués par M. Ertaud [23] nous 
devons signaler une difficulté qui se présente pour l'étude du poten- 
tiel au voisinage des petits diaphragmes latéraux des lentilles élec- 
trostatiques. ; 

Au voisinage de ces électrodes, en effet, la dérivée V' devient infi- 
niment grande pendant un très court intervalle et le calcul par 
approximation est très imprécis. Aussi pour calculer le foyer limite 
dans le cas à, —> o nous avons adopté la méthode suivante consistant 
à considérer une très petite ouverture comme une lentille mince. On 
peut alors considérer y et V comme constants et écrire : 


, Ya x UT YaAV! 
We YerT ef V'dx = ya — AV 


AV' étant la variation de V' à la traversée de la petite ouverture. 
Pour une lentille symétrique, par exemple à trous latéraux infini- 
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ment petits on a AV'—V, donnée par la tangente de V(x) au dia- 
phragme d’entrée (fig. 9). 

Cette méthode nous a servi pour l'étude des distances focales des 

lentilles symétriques lorsque les dia- 

100 phragmes latéraux tendent vers o. 

0 Nous en verrons une application 

pour la recherche de la lentille de 
foyer minimum. 


Résultats relatifs aux distances 
focales des lentilles épaisses. — 
Nous avons calculé les distances 
focales d’un grand nombre de len- 
tilles d’après les mesures de poten- 
tiel faites à la cuve rhéographique. 
Nous indiquons tout d’abord deux 
règles pratiques qui se dégagent assez simplement de l'analyse des 
résultats obtenus, enfin dans un tableau d'ensemble on lira avec 
précision les distances focales correspondant aux lentilles épaisses 
étudiées. Au delà de ces valeurs, pour f> 36 on est dans un domaine 
sans gros intérêt pratique pour la réalisation des objectifs très conver- 
gents, aussi ne nous y sommes-nous pas attardés. 


Fig. 9. 


Distance focale des lentilles symétriques pour os — 1,7 mm. et 
K—1 en fonclion de V'/V. — L'élément optique fondamental d’un 
système centré est la distance focale. Il est intéressant de chercher à 


l 
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relier cette grandeur d’une manière aussi simple que possible au 
potentiel. Or nous avons précisément trouvé une relation empirique 
simple en cherchant à exprimer f en fonction de la grandeur 
9 —=(V'IN)max- Il Se trouve que pour k— 1 f ne dépend que de get 
pratiquement pas de à, et 5,. En effet si on représente f'en fonction 
de g pour environ 60 leutilles différentes on obtient des points qui à 
quelques pour cent près se placent sur l’hyperbole (fig. 10) : 


2,2 
fn ES (VV })max — 0,3 . 


Cette formule n’est vraie bien entendu que dans un système où 
l'unité de longueur est le millimètre. Elle est indépendante de l'unité 
choisie pour V comme on devait s’y attendre. On peut voir sinon une 
démonstration, du moins une justification théorique de ce fait en 
remarquant que au point où V’/V est maximum on a: 

d'{v' VV — va 
dæ (+) — 07 
soit : 


Ou : 
1 V’’ = NW” j; 
VV VV en A Ë 


[44 
Deux lentilles ayant même (+) mx 0nt également même Ce I 

Or cette expression est essentielle pour le calcul de y’ par approxi- 
mations successives (formule 8). Dans le cas des lentilles minces où 
l’on peut conserver une même valeur pour y admettre que y est petit 
on peut écrire : 

#4 4 L I 2e 7 
JA d’où : g'=ye— J. T- dx. 

Or l'intégrale de deux surfaces qui sont limitées par deux courbes 
ayant même maximum, passant par l’origine et tangentes à l’axe 
des x sont évidemment assez voisines 
par suite de l’équivalence approxima- 
tive des aires Let II (fig. 11). Sans insis- 
ter sur cette indication qui nous a sim- 
plementguidéspourtrouverunerelation 
simple entre V, V', V", nous remarque- 
rons que cette expression que nous 
donnons de f pour des lentilles épaisses 
donne une règle empirique commode. 
Avant de commencer un calcul rigoureux, toujours nécessaire, mais 
long, il est utile, à la seule inspection de (V'/V, que l’on peut 
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obtenir très vite à la cuve, en se bornant à faire un tracé au voisinage 
de Vyax d’avoir une bonne approximation de f ce qui évitera des 
tätonnements. 


Foyers des lentilles électrostatiques en fonction du potentiel au 
centre (hypothèse k— 1). — En examinant l’ensemble des résultats 
obtenus à la cuve rhéographique nous avons trouvé une autre rela- 
tion empirique extrêmement simple permettant d'obtenir très rapide- 
ment la distance focale des lentilles symétriques électrostatiques. 

Si V; est le potentiel de la lentille centrale, V, le potentiel au centre 
on a pour l’ensemble des lentilles étudiées : 


= 6,555 0/0. 


Ce résultat est un peu moins précis que le précédent, mais il est 
d’une extrême simplicité pratique. On peut ie considérer comme 
exact pour 0,02 «7 V,/V, 0,40. 

Il est remarquable que cette relation soit excellente pour les très 
petites valeurs de V,, comme nous l'avons constaté expérimentale- 
ment. Au delà de V./Vi — 0,4, on obtient les valeurs de f trop faibles. 
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Distance focale des lentilles symétriques pour 5—1,7 mm. et 
K=— 71 en fonction de à, et à. — Nous avons cherché à exprimer 
directement f en fonction de 6, et 5, sur le graphique ci-joint (fig. 12). 
Le diamètre du diaphragme central est en abscisse et le diamètre des 
diaphragmes latéraux est en ordonnée. Les courbes équifoyers sont 
tracées jusqu'aux valeurs de f —6 mm. 

L'examen de ce graphique permet quelques remarques immédiates. 

D'une part la distance focale, en première approximation, dépend 
peu du diamètre des diaphragmes latéraux et, pour les valeurs 
moyennes est comprise entre 1,3 et 2,5. Ce résultat est important car 
il montre tout de suite qu'une dyssymétrie même notable, pouvant 
aller du simple au double, entre l’ouverture d’entrée et l’ouverture 
de sortie ne modifie que très peu la distance focale. 

L'influence relative de ô, et à, apparaît d’une manière particulière- 


ment nette sur le graphique ci-dessus où f est en ordonnée et à, 
en abscisse. On a tracé quelques courbes pour à, constant (fig. 13). 

Il faut bien noter que ces courbes sont 
établies pour des foyers aussi bien exté- 
rieurs qu'intérieurs, mais pour les foyers 
intérieurs nous avons pris le point où le 
rayon rencontre l’axe (F;Il;) et non la dis- 
tance focale correspondant à la tangente 
au rayon sortant du système optique (Fll:) 
(ig. 14). 

On voitsur le tracéen pointillé (courbe C’) 
comment varie le foyer pour les petites 
valeurs de à,, si on prend cette définition. 
Le système tend à devenir afocal quand à; 
tend vers o. 

Il faut bien voir que l'emploi du foyer intérieur n’est pas du tout 


illusoire. 
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Soit en effet une lentille à foyer intérieur et V;, l’'équipotentielle qui 
passe par le foyer. Cette lentille est équivalente à la suivante où le 
diaphragme de sortie est porté au potentiel V,. Dans une telle len- 
tille, l'objet ne serait pas à la « terre », mais à une haute tension 
inférieure à celle de la lentille centrale (fig. 15). 


o! a VF lo o| vol VF 


Fig. 15. 


Position du plan principal des lentilles symétriques. — Pour les 
valeurs de à, supérieures à s/10 le plan principal reste très voisin du 
centre de la lentille. Le centre se trouvant entre le plan principal et 
le foyer, la distance IC reste très inférieure à IIF/10. Comme nous 
avons des électrodes d'épaisseur 2,5/10 mm., le plan IT reste compris 
dans l'épaisseur de l’électrode centrale. 

Pour des valeurs de à, très petites ce résultat n’est plus vrai. 
CI reste toujours négatif, mais peut prendre une valeur notable qui 
croît avec 84. Dans le cas limite à = o on a CH — 0,5 8,. C’est pour 
cela que la lentille (à — 1,35 mm., à; 0) correspondant au plus 
court foyer utilisable dans le cas k— 1, représente une lentille de 


foyer 1,5 et non 6. D’une manière générale CII est bien représenté 
par l'expression : 


01 
Ç CI = 0,06 ce 


e étant l'épaisseur du diaphragme central. 


Position du foyer dans le champ électrostatique. — Toujours 
pour des lentilles électrostatiques pour lesquelles 6 —1,7 mm. et 
k—1, il est important de bien fixer la position du foyer par rapport 
aux surfaces équipotentielles. 

En effet, en microscopie électronique, l’objet à examiner est tou- 
jours très voisin du foyer et l'objectif ne sera commode que si l'on 
peut mettre l’objet au potentiel o. Aussi sur le graphique donnant 
J (81, &) nous avons tracé une ligne de démarcation A qui sépare les 
lentilles dont Le foyer est dans le champ (partie gauche) de celles dont 
le foyer est extérieur au champ (partie droite). On voit ainsi que la 
lentille de plus court foyer utilisable dans ces conditions correspond à 


un foyer f—1,5 o—2,5 mm. Cette circonstance se produit pour 
02—>0 et — 1,39 mm. 
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Lentille de plus court foyer utilisable. — Les diaphragmes à, — 0 
peuvent être réalisés avec des grilles métalliques très fines. La grille 
d'entrée peut servir de porte-objet 


(fig. 16). IT 
Variation de la distance focale avec TITI TT 
le potentiel de la lentille centrale, la 
tension accélératrice des électrons res- ÿ 
tant constante. — Jusqu'ici nous avons ; Fi 
ig. 16. 


supposé que le diaphragme central 
était porté au potentiel d’accélération 
des électrons et nous avons obtenu les foyers correspondants (4 — 1). 
Or, il existe une manière très commode de faire-varier le foyer. Il 
suffit de modifier la tension d’accélération des électrons U en laissant 
constante la tension V, de la lentille centrale. Si la tension U dimi- 
nue, la distance focale diminue. Il faut trouver cette variation de f° 
en fonction du rapport k— V;/U. Pour les valeurs de k voisines de 1, 
ce qui est le cas pratique, la variation est linéaire et on peut écrire : 


ff +e( —1)] 


Cette relation peut s’écrire : 


Fr — fa DEA 
Fr mnt 
OU : 
VAE A0 
eo 


On verra que sous cette forme p est directement lié à l’aberration 
chromatique que nous étudierons plus loin. 

La valeur de p dépend du type de lentille, nous l’avons calculée 
dans une quinzaine de cas par- 
ticuliers. On trouve que p est 
pratiquement indépendant de 
d2 (fig. 17). 

Parexemplepourô;—10omm. 
(o—= 10 mm,) on a (fie, 17): 

La variation de p avec ô, est 

5 10 L) 20 bien plus importante, nous 

PES obtenons en effet les résultats 

expérimentaux indiqués par la 

courbe ci-dessous pour à, — 1 mm. Les points calculés se trouvent à 
peu de chose près sur l’hyperbole (fig. 18). 

Le point A figure la séparation entre les lentilles à foyers extérieurs 
et celles à foyers intérieurs. En ce point on a p —4 et f—3,6 mm. 
(pour = 1,7 mm.). 


- NN © FT 
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Une variation de 10 o/o sur la tension entraîne une variation de 
30 o/o sur le foyer. La tension de la lentille centrale V, restant 


-constante, si la tension des électrons U passe de V, à 0,9 V1, f passe 
de 3,6 à 2,5 mm. Cet effet est donc très important et on voit tout le 
parti que l’on peut en tirer pour 


le réglage de la distance focale 
Eléiroce de l'objectif du microscope élec- 
accelérès tronique. Il suffit de brancher 


DES. l’électrode centrale de la lentille 

2 H objectif à un potentiomètre haute 

He 77 tension (fig. 19) pour faire varier 

Fi facilement le grossissement. On 
&, 19. 


voit ce potentiomètre en haut et 

à gauche de la photographie que 
nous donnons du microscope réalisé au Collège de France. La simple 
-manœuvre du potentiomètre permet d'observer sur l’écran fluorescent 
-des images de grossissements extrêmement variés. 


REMARQUE 1. — Calcul de p. 


Nous avons obtenu p en partant de l'équation des trajectoires et en 
-calculant f pour des valeurs de U voisines de V, On a pris en général : 


Vi — 100 kv. et U— 100 + 10 kv. et U — 100 + 20 kv. 


‘La valeur de p est proportionnelle à la pente de la tangente à la 
-courbe f{U) au point U— V;. En réalité cette courbe est voisine d’une 
-droite, même pour de très grandes valeurs de Af. 

Par exemple pour la lentille (74) on a jusqu’à Af—=5f. 


- 
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Au 
V A — 
f f Au Af 
100 0,27 
115 1,42 r, 15 15 13,0 
122 1,95 1,68 22 13,1 


Pour AU— V;, —V, étant le potentiel au centre on doit trouver 
Î —0 car les électrons s’arrêtent au 
centre de la lentille. ie 
Donc Af/f,— 1 et la valeur de p cor- 
4 
Vi Ve 
Si on prend p, comme valeur approxi- 
mative de p, cela revient à prendre 
la pente de la corde AB au lieu de la 


respondante est p, — 


pente de la tangente AT en A (fig. 20). V. V:= 
SEE PU À =100 
Effectivement cette approximation de : L 

p est en ordre de grandeur excellente. Fig. 20. 


Nous donnons à titre d'exemple les 
valeurs de p calculées par les longs calculs d'itérations et celles appro- 
chées obtenues par la simple règle de trois précédente. On a : 


di = al —1,4|ù—=0,5|ü— 1,750 1,67|8 — 1,64|8 — 1,13|01 — 0,88|01 — 0,6 


eo 


G: mm |ô — 1[09—1 [dot |0—2,45|0e = 1,19|0e — 1,64|0 — 0,81|0: — 0,23|0: — 0,43 


P, 2,81 | 4,55 | 13,8a | 4,43 | 3,90 | 4,41 | 5,58 | 8,56 9,15 
Pa 2,76 4,h4o | 16 20 8, ë 


On voit que sauf pour les grandes valeurs de p qui correspondent 
d’ailleurs à des valeurs de foyers inutilisables, l'accord est très bon. 
Cette règle empirique peut donc être précieuse et éviter de longs 
calculs. 


RemarQuE Il. — Position de F et de IL avec k. 


Il est intéressant d'étudier comment varie la position du foyer et du 
plan principal avec k (fig. 21). 
Lorsque k— V,/U diminue CE croît et CII aussi. 
Voici pour V,— 100 les diverses positions de F et de II pour la len- 
_tille 74 (à — Ô5—0,3 mm:; 6—1,7 mm:). 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 2 (Juillet-Aoùût 1947). 26 
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La lentille symétrique électrostatique de plus court foyer corres- 
pondant à une tension accélératrice des électrons U donnée. 

Nous avons maintenant tous les éléments en mains pour résoudre 
un problème particulièrement intéressant de l'optique électronique : 
la réalisation de lentilles électrostatiques de très courts foyers. 


| C Fo = 0189 | | 
ES. 
122 ©" ll | C Fo Fns F2 

IF. 00 = 0083 | 

HF = 0.180 n, 
| TF2 = 0206 
2 

Fig. 21 


Nous avons vu par l'étude du graphique /{à,, à) que Le plus court 
foyer utile pour k — 1 correspond à à — a et f—1,96. 

Les foyers plus courts, correspondant à des points tels que P à 
gauche de l’équifoyer 9— 1,55 sont tous dans le champ électrosta- 
tique. Mais il est possible de choisir une valeur de convenable, 
c’est-à-dire de diminuer le potentiel V; 
du diaphragme, centre dela lentille (P), 
pour que le foyer sorte du champ et 
prenne la valeur minimum 1,56 (fig. 22). 

La tension d’accélération des élec- 
trons est généralement imposée par 
des considérations pratiques. Par exem- 
ple en microscopie électronique il est 
difficile de descendre au-dessous de 
U — 50 000 volts. Il faut en effet que le 
faisceau d'électrons traverse les prépa- 
rations microscopiques sans donner de 
dispersion de vitesses trop considérable. 

La tension étant fixée et la valeur de k 
étant déterminée d’après la position 
de (P) sur le graphique, on obtient 
V, = U/k. La connaissance de V, nous 
permet alors de déterminer la valeur 
minima de 5. Cette valeur minima est en effet la distance explosive 
limite qui doit exister entre le diaphragme central et les diaphragmes 
latéraux, distance qui ne dépend que de l’excellence du vide et de 
l'état des surfaces. On voit ainsi qu'en choisissant une lentille (P} 
correspondant à ô, et 6; très petits on obtient un foyer intérieur très 


À 
(os 2150 
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petit, d’où une grande valeur de Æ et une petite valeur pour Viet. 
On est obligé d'employer une méthode de calcul pour estimer les 
effets divergents ou convergents des petites ouvertures. 


Etude du cas limite. 
Ô, — O0 da > O0. 


L'étude du cas limite Ô, +0, 2 — o est intéressante car elle peut 
se traiter de manière très simple théoriquement. Elle peut d’autre 
part avoir un gros intérêt pratique car nous verrons que l'emploi de 
très petits diaphragmes est une condition nécessaire de l’emploi, des 
objectifs électrostatiques en 
microscopie électronique. | ê,=0 ë,=0 ô,=0 

Considérons le cas de 
trois plans portés aux poten- 
tiels 0,100, o et percés de 
trois trous très petits 
(fig. 23). 

Nous représentons sché- 
matiquement le trajet d'un 
rayon tel que y,—0. Le 
faisceau d'électrons estaccé- 
léré au potentiel V + V,. Les électrodes latérales sont à la terre et 
l’électrode centrale au potentiel V,. On sait que nos calculs supposent 
l'origine des potentiels à la cathode ce qui nous conduit pour les 
électrodes aux potentiels indiqués sur la figure ci-contre. 

On a d’après la formule (8) (fig. 23) : 


, yaV Ha ei 
= VE: or Vi — 
1 YaV 
Po — Ga V + Vi) 
5V + AV 


Ye —= 6ÿs 3 Ya Ya AV + Vi) 


| 


’ ’ y ! 
Ye 17/0 29, 2 Vo 

; VYa [ 5V + aV ] 
Fe Ga V + Vi) 2 Vi 


on a ensuite : 
Fee fe BV Vi — 4 
Jet ENV) 2Vi ; 


Nous cherchons la valeur de V, telle que le foyer soit situé sur le 
second diaphragme (foyer utile de grandeur minima). 
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On doit avoir pour cela y; —0, c’est-à-dire : 
8Vi + 8VV, —5V?—0 
ce qui a lieu pour: 
Ni —0,A1Ve 
Dans ces conditions, on a : 


ue Page 45.1,41 82 ah 
f=—-r—= on 0 Déa Pr 


Pour comparer utilement les distances focales de deux objectifs, il 
faut se placer dans des conditions semblables d'accélération du fais- 
ceau électronique au passage de l’objet, c’est-à-dire au foyer. Nous 
avons trouvé que pour 4 — 1 le plus court foyer était f— 1,552 avec 
une accélération V, au passage de l’objet. Pour avoir la même accélé- 
ration dans le cas de la lentille à petits trous il faut prendre V;, au 
centre tel que : 


VEN Ve 
soit : 
AN 
On peut alors diminuer l'intervalle o; et prendre s tel que : 


2 


AT 


ge Ve 
= SR 1,41 C — 
Comme f— 0,85et f: — 1,502, on a : 


7 0,38 fa — 0,972. 


Donc le plus court foyer qu’il est possible d'obtenir avec une len- 
tille électrostatique, en conservant une tension accélératrice des élec- 


Fig. 24. 


trons V: au foyer est f— 0,9752, 6 étant la distance explosive corres- 
pondant à V:, au lieu de 1,5 quand on conserve k— 1 (fig. 24). 
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Lentilles à trois diaphragmes de forme plus complexe. — Jus- 
qu'ici nous avons étudié systématiquement des lentilles symétriques à 
trois diaphragmes. L'épaisseur des diaphragmes a été choisie telle 
que pour une réalisation pratique de la lentille à court foyer (1 à 
2 mm.), on aite—0,2 mm. Notre idée directrice étant d'étudier des 
lentilles à courts foyers on voit qu’il était normal de choisir e aussi 
petit que possible puisque c’est finalement la distance explosive 
s— e qui limite la distance focale. Néanmoins il est bon de montrer 
que cette simple étude d’un cas assez particulier nous donne directe- 
ment des aperçus sur des leutilles beaucoup plus complexes. Pour 
cela nous allons raisonner sur un exemple. 

Soit la lentille L,. Cette lentille est aussi bien caractérisée par la 
fonction V(x) et ses dérivées, c’est-à-dire par l’ensemble des courbes 
équipotentielles. Par commodité appelons V;:—o et V,— 100 les 


V=0 100 0 V=10 80 10 
1 (l 1 ‘ 4 
\ \ | ; ù 7: & g 
\Js NI nu / 
É ee 
JA na fa 
/ hi x 
Fig 25: 


potentiels des diaphragmes latéraux et du diaphragme central 
(fig. 25). Si nous réalisons une lentille L;; telle que la forme des 
diaphragmes D, et D; corresponde aux équipotentielles V,;— 10 et 
V;—8o nous obtiendrons une lentille à électrodes épaisses ayant 
exactement les caractéristiques de la lentille initiale dont elle dérive 
puisque la distribution des potentiels reste la même. Il suffirait de 
prendre soin de porter les électrodes aux potentiels convenables 
NA SotetVs "T0" 

De plus partant d’une valeur # 1 pour la lentille L;, on pourra 
aboutir à toute une série de lentilles pe ayant la forme de Lx, mais 
des propriétés optiques différentes. 

Nous verrons en étudiant les aberrations de sphéricité quel peut 
être l’intérêt de cette remarque. Mais nous pouvons tout de suite en 
donner une application. 


Influence de l'épaisseur de la lentille centrale sur les éléments du 
premier ordre des lentilles symétriques. — Pour des raisons de 
réalisations pratiques de modèles nous avons fait les expériences à 
la cuve rhéographique avec des lentilles de 25 mm. d'épaisseur. Ceci 
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correspond, pour des lentilles réelles fonctionnant à 6 >> 1,7 mm. à 
des épaisseurs inférieures à 0,2 mm. 

Lorsque l'épaisseur de la lentille centrale est inférieure à 6/10 on 
peut admettre que l'influence de cette épaisseur est négligeable. 
D'ailleurs des épaisseurs plus faibles n'auraient aucun intérêt pra- 
tique, car d’une part elles seraient très difficiles à réaliser, d’autre 
part elles correspondent à des foyers et à des aberrations moins favo- 
rables pour l’objectif du microscope électronique. 

Lorsque l'épaisseur e devient de l’ordre de 5/3 à s son influence est 
importante et ne peut pas être négligée. 

Il eût été fort long de refaire tout le travail de relevés de poten- 
tiels et de calculs pour toutes les valeurs de e, ,, à:, aussi avons-nous 


adopté la méthode suivante qui permet de se servir des résultats 
obtenus sur une seule lentille. 

Considérons le tableau des cinq lentilles suivantes (fig. 26) : 

Nous partons d’une lentille L, à électrodes minces (e— e;) dont 
les caractéristiques figurent sur le tableau d'ensemble [12] et nous 
traçons ses équipotentielles (fig. 26 bis). F, est le foyer obtenu pour 
k— 1; 5, est la distance focale entre surfaces des électrodes. 

Soit, tracé en pointillé, l’équipotentielle (U) portée au potentiel U, 

‘électrode centrale étant portée au potentiel 100. 

Soit L, une lentille déduite de Ls, ayant mêmes électrodes exté- 
rieures, mais où l’électrode centrale est remplacée par une électrode 
de forme (U). Son foyer F; pour k— 1 sera le même que L, pour 
h—=100/Ù. 

On a : 


se sh ta] 
LÉ 
; 204 + €1 —200 + @& 


91/2 est la distance de (U) à l’axe. 
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Nous comparons L; à L;, lentille mince de même ô,. On obtient fr 
par lecture sur le graphique. 


(À 


Fig. 26 bis. 


Nous passons ensuite à Lur, déduite de L; par homothétie et telle 
que ps —po. Il en résulte une valeur de ô,, à, telle que : 
di ô1 pa p4 Ô1p0 Ô1P0 
CMD ET NC CNT pi €g — € 
2 
et : 


Nous comparons Li à Liv qui est la lentille mince ô, —ô; ; gp —p 
dont nous lisons la distance focale sur le tableau [12]. 

En comparant Lin et Liv, nous avons des lentilles de même à, de 
même p (donc fonctionnant aux mêmes tensions limites). 

Nous avons fait ce calcul pour une lentille réalisée au laboratoire : 


80 — 1,89 MM. ; 0 — 0,47 mm.; do 1,7 IN: ; 
€, —0,19 MM.; DT. 
Le tableau ci-dessous donne les résultats obtenus avec : 
0=70,00,79,712, 70,.07,8 EV. 


Les deux dernières valeurs sont peut-être sujettes à caution car on 
est très près des valeurs du potentiel au centre et la forme de la len- 
tille s’écarte notablement des autres. 

* Variation de la distance focale avec l’épaisseur de la lentille cen- 
trale : 


50 —1,89mm.; dé—0,47 mm.; c—1,7 Mmm.; p—3s. 
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1,85 0,25 100 4 0,25 

1,69 0,387 90 2,80 3,54 0,40 1,789 3,15 

1,59 0,48 85 2,32 3,20 0,52 1,73 2,52 

1,39 0,65 80 1,60 2,70 0,79 1,61 2 

1,262 0,73 77,0 1,30 2,30 0,875 1,51 1,00 

1,135 0,81 7 1, 1,95 0,99 1,4 1,23 

0,837 0,88 72 0,64 1,60 Lun 2 0,82 

0,747 0,945 70 0,4 1,29 1,24 0,98 0,525 
0,452 I 67,8 | o,14 0,92 F330 0,605 0,189 


Nous avons tracé la courbe donnant le rapport fiv/firr en fonction 
de e. On voit que l'influence de l’épaisseur peut devenir tout à fait 
notable lorsque e est de l’ordre de 5. En tout cas l'augmentation de e 
contribue à diminuer f à valeur de p égales. Bien entendu, à chaque 
valeur de e correspond une valeur à différente. Pour obtenir l’en- 
semble des valeurs /iv/fin(e, à) il faudrait faire un calcul analogue 
en partant de diverses lentilles à électrodes déterminées. 


w | 
fr 
Fig. 27. Fig. 28. 


Il faut bien noter que cela n’a de sens que tant que le rayon de 
courbure de la section de l’électrode centrale par un plan méridien 
est inférieure à e/2. 

Pour des formes très aplaties, telles que (2) les résultats qui précè- 
dent ne peuvent servir qu’à titre d'indications (fig. 28). 


Le problème général des lentilles électrostatiques. — En choisis- 
sant a priori un certain type de lentille, nous avons calculé les élé- 
ments cardinaux de ces systèmes optiques et nous avons montré 
comment ces résultats pouvaient s'appliquer très immédiatement à 
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des Systèmes beaucoup plus généraux. Une méthode parfaitement 
rationnelle consisterait à se donner @ priori des éléments cardinaux, 
à chercher ensuite la fonction V(æx) permettant d'obtenir ces éléments, 
enfin, de la connaissance de V(x) remonter à la détermination des sur- 
faces de révolution déterminant la forme des électrodes Es Ho. es En 
et des potentiels V,, V,, …., V, auxquels il faut porter ces électrodes. 
Malheureusement l'application d’une telle méthode se heurte à des. 
difficultés analytiques insurmontables. D'ailleurs si on réussissait à 
déterminer ces surfaces et leurs potentiels il est à craindre que la 
réalisation pratique des lentilles ainsi déterminées serait pratique- 
ment impossible car la tenue des tensions entre électrodes exige des 
conditions de formes assez strictes. Il est donc naturel de partir de- 
lentilles à trois électrodes ; les paramètres essentiels sont les diamè-- 


ANNE 
NN & 

NN 

NN) 


tres des trous et l'écartement des diaphragmes. La forme même des- 
électrodes à une influence secondaire et lorsqu'on cherche à modifier 
la fonction V(x) en agissant sur d'autres paramètres que ceux indi-- 
qués plus haut on n’est conduit qu’à de légères modifications. En par- 
ticulier, pour l’obtention de foyers très courts (t), il est clair que: 
l'épaisseur de l’électrode centrale devra être aussi faible que possible: 
à cause du rôle joué par la distance explosive. La surface interne des. 
électrodes latérales devra être plane. Quant à la surface externe de- 
ces mêmes électrodes elle peut varier dans de légères limites comme 
on peut s’en assurer par les raisonnements du précédent paragraphe. 
Il est clair en effet que les lentilles Li, Lir, Li, par exemple, sont 
équivalentes (fig. 29). Il y a là un fait un peu surprenant a priori. 
En abordant l'étude des lentilles électrostatiques, on a l'impression 
d’avoir à sa disposition une infinité de paramètres puisqu'on agit sur 
la détermination des surfaces des électrodes. En réalité la relation: 


(:) Dans le cas limite d4 et d2 0. 
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AV—o qui impose des conditions entre les dérivées partielles de 
V(x, y) rend tous ces paramètres entièrement dépendants et finale- 
ment on est pris entre des limites assez étroites. [Il semble que les 
paramètres en nombre fini, mais indépendants de l'optique lumi- 
neuse permettent de satisfaire beaucoup plus facilement à des condi- 
tions a priori. La valeur de cette remarque apparaîtra encore plus 
clairement dans l’étude des aberrations. 


A. — Effet de la relativilé sur les éléments du premier ordre 
des systèmes optiques électrostatiques. 


On sait que la masse propre de l’électron est équivalente en énergie 
à moc° —5oo 000 électrons-volts. Or l'énergie cinétique des électrons 
dans un microscope électronique est couramment de 50 000 volts et 
peut atteindre 250 000 à 300 000 volts, c’est-à-dire l’ordre de grandeur 
de la masse propre de l’électron. Il faut donc s'attendre à un effet de 
relativité non négligeable et il est intéressant d'étudier sur un cas 
concret quelles modifications il faut apporter aux calculs classiques 
du précédent paragraphe. 

On peut voir très facilement a priori dans quel sens la trajectoire 
va être modifiée. Reportons-nous pour cela aux relations établies au 
chapitre premier. 

D'une part m6, ve, R sont la masse, la vitesse et le rayon de cour- 
bure de la trajectoire dans le cas classique, m, v,; R, la valeur des 
mêmes éléments dans le cas relativiste, on a d'après les formules (6) 
et (7) du chapitre premier : 


9 V2? 2VV 
IRLYERE  _— ee 
0 
2 re 
mov: — 26 V 
2 2 
F Move mr 
EE Re Er KR? 
d’où 
2Vo 
2 I : 
R> mv, e(V? LoaVVi) à V Le 
a TS pa TIR nl EN Ga Qu I . 
Re move (V + Vi)2eV 4 1e ; Ve 
V 
On a donc dans tous les cas : 
Ra Rs 


Nous donnons dans le tableau suivant quelques valeurs de R,/R,, 
pour le cas des électrons. On a ainsi très rapidement la correction 
-qu'il faut apporter aux trajectoires classiques. 
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V kilovolts 


R 
_ 0,971 0,954 3 0,916 0,857 0,812 0,750 


Il en résulte que la courbure relativiste est toujours plus accentuée 
que la courbure classique et que les effets divergents et convergents, 
pris à part sont en réalité plus grands que ceux obtenus par le calcul 
classique comme l'indique la figure 30. 


Malheureusement sur une lentille quelconque qui présente des 
portions divergentes et convergentes il est difficile de dire a priori 
quel sera le résultat final de l'effet de relativité. 


B. — Etude de l'effet de relativité sur un cas concret. 


Nous devons reprendre l'équation (7) du présent chapitre : 


2 
2V 7 


NY" +2NY + yN'= > Es Y (12) 


Le second membre apparaît comme un terme correctif, Si YŸ est 
une solution de l’équation sans second membre (cas classique) on 
posera y— Ÿ + r d'où en portant y dans (11): 

BV eV No Te pe Ye 
Ti VEN SCT, D 
Et en appliquant la méthode d’itération déjà indiquée, on a : 


, 1 2 — rV// aV2Y"" 
lee = sr M TOME dx 
PONT if WT WE rw] 

On obtient finalement r, et r; par une série d’intégrations conver- 
gentes. Nous avons fait un calcul complet pour la lentille suivante : 
01— 1,9 MM.  d2—0,73 MM. 6C—1,7 MM. 1=—=2,09 mm: 
Af = 5,4.107? mm. AE =—0,1.107 2401: 


À 
AN = 6,7.107" mm. = 2,04. 10 mm. 


376 PAUL CHANSON 


On voit donc que le calcul relativiste (qui est le vrai) donne un 
foyer un peu plus grand que le calcul classique. Donc les foyers cal- 
culés par la méthode classique sont trop courts d'environ 2 0/0 (pour 
100 000 volts d'accélération). La position du plan principal est très 
peu modifiée. : ‘ 

Il est facile de voir ce qui en résulterait comme aberration si on 
alimentait le canon à électrons 
en courant alternatif comme cer- 
tains expérimentateurs l'ont fait. 

Si 24 est l'ouverture du faisceau 
issu du foyer la tache d’aberration 
due à la variation de la distance 
focale est A, —2aAf si on néglige 
bien entendu toutes les autres 
causes d’aberrations (fig. 31). 

Avec la lentille étudiée plus 
haut, et pour des ouvertures normalement utilisées en microscopie 
électronique, soit 24—4.10* on obtient A,—216 my. On voit que 
cette aberration est considérable devant celle de diffraction et de 
sphéricité pour les mêmes ouvertures. 

Au chapitre des aberrations nous serons conduit à examiner quelle 
stabilité de tension est nécessaire pour réduire cet effet de relativité 
à un ordre de grandeur convenable. Mais on voit dès maintenant que 
l'alimentation d’un microscope électrostatique en courant alternatif 
donne nécessairement des images floues. 


ConNCLusION 


étude des éléments du premier ordre d’une lentille électrostatique 
donnée se fait aisément à partir des relevés de potentiel à la cuve 
rhéographique. Le problème inverse, c'est-à-dire la réalisation d’une 
lentille de caractéristiques déterminées est difficile à résoudre. Il 
semble toutefois, que les systèmes centrés formés par la combinaison 
complexe de plusieurs lentilles ne présentent pas un grand intérêt 
pratique à cause de l'impossibilité de corriger les aberrations de 
sphéricité par ce procédé. 

En pratique, on sera donc conduit à réaliser des lentilles à trois 
diaphragmes du type de celles que nous avons étudiées. Les résultats 
que nous indiquons seront donc utiles pour tout avant-projet de 
lentilles épaisses. 

Les clichés ci-contre donnent des vues du banc d’optique que nous 
avons réalisé avec M. Claude Magnan au Collège de France. Ce banc 
d'optique qui peut constituer un véritable microscope électronique 
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reçoit un jeu de trois lentilles dont une équipée avec un porte-objet. 
Il est alimenté par un canon à électrons à 60 000 volts. 

Nous avons réalisé un grand nombre de lentilles électrostatiques et 
les distances focales obtenues sont en excellent accord avec les calculs 
théoriques. 


CHAPITRE IIT 


Les aberrations des systèmes centrés électrostatiques. 


Après avoir exposé au précédent chapitre les résultats des calculs 
relatifs aux éléments cardinaux du 1°" ordre, nous allons maintenant 
passer à l'étude des aberrations, ou éléments du 3° ordre. On obtient 
l'expression formelle de ces aberrations en résolvant l’équation diffé- 
rentielle des trajectoires développée jusqu’au 3° ordre. Nous allons 
indiquer brièvement la méthode générale suivie par Scherzer [1] et 
Glaser [20]. Nous calculerons ensuite l’aberration de sphéricité pour 
les lentilles électrostatiques symétriques à trois électrodes. Une dis- 
cussion de la valeur de cette aberration nous permettra de décider 
quelle est a priori la lentille qui toute chose égale d’ailleurs permet- 
trait d’obtenir le meilleur pouvoir séparateur. Nous compléterons ces 
indications par le calcul de l’aberration chromatique. 


A. — CALCUL GÉNÉRAL DES ABERRATIONS 


«) Cas des trajectoires planes. — Equation des trajectoires planes 
limitées au 3° ordre. 

Nous avons vu au chapitre II que la détermination des trajectoires 
planes est suffisante pour obtenir les éléments cardinaux du 1€ ordre. 
Dans l'étude des aberrations, il est facile de montrer que les équa- 
tions des trajectoires planes ne permettent d'obtenir que l’aberration 
de sphéricité. En effet, ce n’est que pour un point objet situé sur 
l’axe de révolution du système que toutes les trajectoires issues de ce 
point sont planes. Pour des points situés hors de l'axe, il est indis- 
pensable de calculer jusqu’au 3° ordre l'équation des trajectoires les 
plus générales. Nous en dirons quelques mots plus loin. Mais il est 
inutile de passer par l'intermédiaire d’un calcul assez long et 
compliqué pour atteindre l'expression de l’aberration de sphéricité 
qui est fondamentale dans cette étude. 

Reportons-nous à l’équation (1) du chapitre IT : 


(1 + y Vey— Vi) + 2Vi— 0. (Cp) 


Cette équation est rigoureuse si on prend V(x, y), V.(æ, y), etc. 
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Substituons maintenant à V(æ, y) et à ses dérivées les développe- 
ments en série en fonction de V(æ, o), V'(x, o) ... limités au 
3° ordre. 

Nous obtenons aisément : 


0 —(4Vy" L 2V'y' se V'y) 


re (+ Vivys + _ V'?y! EV'g d EVy°y") | (2} 

Le premier crochet égalé à o donne l'équation (2) des trajectoires 
planes déjà obtenues (approximation de Gauss). | | : 

L’équation (2) donne iles trajectoires planes à l’approximation du 
3° ordre. Les expressions V, V', etc., représentent maintenant 
V(x, o) V'(x, o), etc. | 

Signalons que le 2° crochet peut être mis ns formes 
équivalentes au 3° ordre, obtenues en remplaçant y" par son expres— 
sion en fonction de y et y' tirés de la relation de Gauss : 


ANy" + 2V'y' D Vu 0. 


Nous avons choisi le développement le plus condensé, mais cette 
remarque est utile si on veut retrouver cette expression simple à 
partir de la formule générale de Scherzer que nous indiquons plus 
loin. 


Calcul de l'aberration de sphéricité. 


Soient À et B, deux points correspondants à l’approximation de 
Gauss (fig. 32) (trajectoire y). 
Soient B et (y) le point image et la 
trajectoire donnés par l’approxi- 
mation du 3 ordre. 

La solution est donnée par 
l'équation (3). 

Posons y—yo+q et substi- 


tuons dans (2). Il vient en tenant compte de (3) et en négligeant les 
termes y°, y'?, y'?: 


Big 092 


EVg' + aq + N'a + fe Vogt EVgn + Nbg" L EVyèy s| 


Le deuxième crochet est une fonction connue de æ soit F(x) et on 
peut écrire : 


EVg" + 2V'g" + N'q=kF(æ) (4) 


donc pour calculer le terme d’aberration nous sommes conduits à 
résoudre l’équation (4) analogue à l'équation (3) de l’approximation 
de Gauss, mais avec un second membre. 
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Soient y, et y: deux solutions particulières de (3) telles que : 


Vi 0 Di 
Y2—1I Y2 — 0. 


Ce sont également deux solutions particulières de l'équation (4) 
sans second membre. 
A l’aide de ces solutions on obtient aisément l’expression générale 
de g(x) : 
“api FRET Ho 2 y1Fo 
Ed Var VE 6) 


La valeur de q dans le plan image nous donne le rayon de la circon- 
férence qui limite la plage (B) correspondant au point objet A. 

Mais au point B on a y; —0 et y: —G; G étant le grossissement 
puisqu’en À y» —1. 

D'où l’expression de l'aberration 5 


pans ef 
NON Larr C (6) 


avec : 
Ro + Vivy + — = Vigo + N'yèg" + ANyé go. 


Mais nous pouvons nous servir uniquement de la solution y, en 
remarquant que puisque 7, et y, sont des solutions de Gauss homo- 
thétiques on a : 

yo(o) =tg à ya(o) = 1 
d’où : 
yo(x) = 7i(x) tg à 
et : 
Fo=tts a) Fi a°Fi. 


Finalement l’expression de l’aberration de sphéricité est : 


Ga 1F; 
= [He de. (D 


VVa VV 
Dans cette expression (7) de l’aberration figure la fonction particu- 
lière y,. Il peut être commode pour les calculs de ne conserver que F 
relative à une trajectoire y quelconque passant par À et B. 
On a évidemment : 


== ve F, 

Y— ÿa-Ys 
d’où 

Gas b yF 


ES ee 
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Cette expression qui donne la valeur de l’aberration de sphéricité 
dans le plan image, correspondante à un point du plan image permet 
d'atteindre le pouvoir séparateur dans le plan objet. En effet deux 
points objets À et A’ donnent deux surfaces images circulaires de 
rayon g,. Ces surfaces seront distinctes si : 


des 24e 
! 
AA & 
L'expression : 
4e 2 byF 
: + E dx —aS 


a dert 
peut être appelée l’aberration de sphéricité dans le plan objet et : 


I bo yF 
S—= AR JV dx (8) 
Ja constante d’aberration sphérique. 

C'est cette formule (8) qui nous servira pour le calcul pratique de 
l'aberration sphérique des lentilles électrostatiques. 

Nous voyons que dans F figurent les dérivées de V jusqu’au 
4e ordre. Il est commode pour le calcul pratique de l’aberration de 
ut NET à 
. NES par une série d’intégrations par 
partie qui éliminent V’" et VIv. 

Finalement on obtient : 


b yF b yH I b yH 
— — = et SE fn —— — dx 
Î. VV a VV YaVVa Ja NV (9) 


transformer l’intégrale 


Avec ; 
L 5 LA 5 ll 4 INTN7! 3 1 1 à 
HS | + ge vevre ysve EE pay vvr Uy No 


La discussion de l'expression H est très importante car il est naturel 
de chercher à l’annuler pour obtenir un système dépourvu d’aberra- 
tion sphérique. Scherzer a eu le mérite de transformer cette expres- 
sion en une somme de carré. Il obtient | 19] aux notations près : 


L DT V7 V’' y! V’2\2 V2 ! V'\2 V'\4 

Se [IV + 525) (ESA 
ae SN IV Vy v) Fulytsv) talv) y: 

Ce résultat est fondamental pour l'optique électronique. Bien que 
nous restions dans le domaine de l’électrostatique, remarquons qu'il 
serait vrai également pour tout système électromagnétique. En effet 
l'introduction du champ magnétique ne fait qu’ajouter à l'expression 
d’autres termes tous positifs. 


Sans doute, chercherons-nous par un choix judicieux des lentilles, 
c’est-à-dire de la fonction V, à obtenir une valeur de H aussi faible 
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que possible, mais d'avance nous sommes certains de ne pas pouvoir 
obtenir des lentilles électroniques corrigées de l’aberration de sphé- 
ricité. ” 

Pour diminuer cette aberration nous ne pourrons agir que sur « et 
nous serons conduits à des systèmes optiques de très faible ouver- 
ture. Nous verrons au chapitre IV comment l’emploi de petites 
ouvertures réagit sur l’aberration de diffraction et conduit à une 
limite globale du pouvoir séparateur. 

Cette impossibilité d'annuler l’aberration de sphéricité a, a priori, 
un caractère un peu paradoxal. On est souvent tenté, en effet, d’assi- 
miler un système d’optique électronique à un système d'optique de la 
lumière constitué par des lentilles d'indices et de formes convena- 
bles. L’analogie entre l'indice équivalent et les potentiels établie au 
premier chapitre conduit naturellement à ce mode de raisonnement. 

Or en optique lumineuse, on sait construire des objectifs à grande 
ouverture corrigés de l’aberration de sphéricité du 3° ordre. Pourquoi 
ne peut-on pas transposer ce résultat en optique électronique ? 

Je crois que, en dehors du calcul formel qui montre bien cette 
impossibilité on peut justifier ce résultat de la manière suivante : 

L'analogie entre les deux optiques est quelque peu trompeuse. En 
effet, si nous nous donnons une fonction V(x, o) qui caractérise un 
système électronique réel on peut imaginer un système lumineux à 


indice variable n —#k VV, la réciproque n’est pas vraie. On ne peut 
pas à partir d’un système lumineux défini en général par un système 
de lentilles de courbures et d'indices donnés n(x) remonter à un 
nr 
Fa 
n’est pas quelconque, mais doit satisfaire à la condition de Laplace 
AV — o. Si n(x) est quelconque et présente de plus des discontinuités 
caractéristiques de l'emploi des lentilles d'indices différents, comme 
c'est le cas pour les objectifs corrigés, la condition AV —0 ne sera 
pas satisfaite. 
On peut dire encore que, si en optique électronique, il existe bien 

un indice équivalent, il n’y a 

par contre rien d’analogue aux me 7 1h 

rayons de courbure des len- TT à 7 7 = 

tilles d’un système lumineux, thai Vesr union es SU Promis 
qui sont des paramètres essen- il n I 

tiels pour le calcul des aberra- 
tions. Ù 

On a bien essayé d'imaginer Fig: 

deslentillesélectroniques limi- 

tées par des doubles grilles très fines permettant des variations brus- 
ques de potentiels (fig. 33). D'où une analogie qui paraît parfaite avec 
les systèmes lumineux ; mais c’est là une illusion à laquelle il ne faut 
Ann. de Phys., 12e série, t. 2 (Juillet-Août 1947). 27 


système électronique défini par V — . En effet la fonction V(x, o) 
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pas s’arrêter, car pour tenir la tension, par exemple V: — V; entre 
deux grilles voisines il faut une distance finie (e), incomparable avec 
la surface de séparation de deux milieux d’indices différents. | 

De tels dispositifs ne pourraient être envisagés que pour des fais- 
ceaux de grandes dimensions devant e, mais ne permettent pas 
d'échapper à l'analyse de ce qui se passe dans l'épaisseur e. 

Le tableau suivant illustre ce que nous venons de dire et montre 
bien la différence qu’il y a entre les deux optiques (fig. 34). 

Nous devons rapprocher cette remarque de celle faite au chapitre IE 
sur les éléments du premier ordre. 


n=kVV 
V 
équivalent 
à — 
a Fr: 
V= K?n? 
n 
— 
l ! Fe où 
RY VRY VR, 
L RSA 
Fig. 34. 


Nous avons déjà vu que, bien que nous ayons à notre disposition 
une fonction complète V(x) à déterminer, il nous était beaucoup plus 
difficile de prédéterminer les éléments focaux des lentilles électro- 
niques que dans le cas de l'optique lumineuse où nous ne pouvons 
agir que sur un nombre fini de paramètres. 


P) Cas des trajectoires qauches. — Nous nous contenterons de 
dire quelques mots sur les équations des trajectoires gauches limitées 
au troisième ordre, car nous n’aurons pas besoin de ces résultats dans 
l'étude qui fait l'objet de cette thèse. L'étude théorique a été faite 
systématiquement par Glaser [20-21]. 

D'ailleurs si l’aberration sphérique donne lieu à quelques calculs 
pratiques à partir de la fonction V permettant une intégrale calcu- 
lable pour 6, les autres aberrations, à notre connaissance n’ont 
Jamais été pratiquement déterminées pour des systèmes centrés réels, 

Peut-être faut-il en chercher la raison dans le fait qu'aucun système 
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ne permettant d'annuler l’aberration sphérique et les angles d’ouver- 
ture restant toujours extrêmement petits, il était inutile de chercher 
à calculer d’autres aberrations qui, en général, ne sont corrigées 
qu'après l'aberration sphérique. 

Il est donc vraisemblable que, tout au moins pour le microscope 
électronique, l'étude du coma, de la courbure du champ, de l’astigma- 
tisme, ne sera entreprise de manière pratique que lorsque les pro- 
blèmes posés par l’aberration sphérique auront été parfaitement 
résolus. 


B. — CALGUL DE L’ABERRATION SPHÉRIQUE 
POUR LES LENTILLES SYMÉTRIQUES A TROIS DIAPHRAGMES 


Nous allons étudier maintenant en détail l’aberration sphérique 
des lentilles électrostatiques pour lesquelles nous avons donné plus 
haut les éléments cardinaux du premier ordre. 

Reprenons l'équation (9) : 


Len Her. 


HN Ve de VV 


ES PV El) paye 8 pya( Se Ÿ 
=+ y) rade AT, (+) BE AA Te re en 
y(æ) est une trajectoire quelconque de l’approximation de Gauss. 
Nous avons commencé par étudier l'influence de chaque terme de 
l'expression pour voir la contribution de chacun à l'intégrale géné- 


rale. 
Nous donnons pour quelques lentilles la valeur exacte des quatre 


intégrales en pour cent : 


b 5 — ANR a & 5: . V' \4 
ER yNV(—) dx Lu Ts V( r) dx 
b 14 A NAN à MU: Ver] V'\2 
EL EE pyNV(+) dx | —<yy TT) dæ. 
L Je I; in 
QUE me — 97,13 0/0 | +2,55 0/0 — 2,340]0 — 2,03 0/0 


Üs 1057 


Nous donnons également les courbes correspondant aux fonctions 
4 »e ! 
sous le signe somme. On voit sur ces exemples que l'intégrale I, est 
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prépondérante, que I, est positive et vaut environ 0,0251,. Enfin que 
L et I, sont de signe contraire et sont telles que L + I, est inférieure 
à o,o1li. 

En pratique, on pourra donc négliger 13, I, L. 

L'expression de l’aberration 4 — a?S dans le plan objet est donnée 
avec une approximation suffisante avec : 


É 1 ; 5VVy" VAN 
se Je (re 
ETATS d'ami. 
Sevres J\ v-) VYytdr 
: 5f* PIN \2 re 
eu J.(T )(#) Va: 
Il est commode d'employer la grandeur sans dimension : 


a pen ve. On 


qui ne dépend que des dispositions géométriques de la lentille et du 
rapport k. 


Etude des lentilles épaisses. — Cette étude suppose un calcul 
complet des éléments d'intégration. Nous l’avons fait dans les mêmes 
conditions que le calcul des éléments du premier ordre. Nous don- 


mm 6,/6=11 


20, À,PS 30 


05 


() 
05 î 15 2 


Fig. 35. — Lentilles électrostatiques formées de trois électrodes minces. 


Valeur de la constante d’aberration sphérique Sa( a ; Pl 
© °} 


— 2) en fonction 
de di et d2 pour 5 — 1,7 mm. 
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nons l’ensemble des résultats sur une abaque où sont tracées les 
ô2 


ô ® ) 2 4 
courbes (+ # +) en fonction des éléments 54, à, pour ç— 1,7 mm. 


Il faut simplement remarquer que S: étant sans dimension cette 


grandeur ne dépend que de _ et (fig. 35). 


L'examen du graphique représentant les valeurs de S; montre que 
pour >— l'influence de à, est faible. Au contraire pour des valeurs 


très petites de à, cette influence peut être prépondérante. Pour cette 
raison nous avons réservé une étude particulière aux petits dia- 
phragmes. | 

L'influence de ô, reste prépondérante comme pour les foyers. Il est 
notable de remarquer que pour tous les points figuratifs voisins de 
la droite À (qui est à la limite des objectifs utilisables) la valeur de 
S2: reste à peu près constante. Il en résulte que si on emploie des 
lentilles de plus court foyer utili- 
sable avec k— 1 le choix de à, 
et à a une influence négligeable 
sur S>. 


Remarque 1. 


Il est intéressant de chercher 
quelle est la contribution des par- 
ties divergentes et convergentes d’une lentille épaisse dans l’expres- 
sion de S, (fig. 36). 

Nous donnons ci-dessous les résultats du calcul pour quelques cas 
qui correspondent à des valeurs quelconques de à, et 6. 


2,26| 0,88| 1,85| 1,67 


LE LS PI 2 0,9! 1,2 
1,2| 3,18] 0,23| 0,47| 1,19 


En 
#90, 0212, 0100,20)80, 05 | 0,9 


Ao/o| 6 1,9 1,9| 4,8 | 5,6 2,2| 2 MEET 
B o/0|89,9 [95,9 | 97,3194,7 |92,3 93,3195 86,4 |87 99 
G 0/0 Vs 2,2 0,8 0,6 | 2° 4,6 3 9,4 14,3 \Nr,5 


Les contributions des portions A et CG divergentes et B convergente 
sont données en pourcentage (A + B + C— 100). 

On voit que dans tous les cas indiqués (où ne figurent pas de très 
petites valeurs de ô:) la portion convergente donne le terme prépon- 
dérant de l’aberration (toujours supérieur à 85 0/0). On voit d'autre 
part que la contribution de la portion divergente d'entrée diminue 
avec à, ce qui est tout à fait naturel car lorsque ë, diminue la valeur 
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de V' au passage de l’électrode latérale croît. Mais ceci n’a qu'une 
valeur d'indication, car ce n’est que dans les cas extrêmes (à, = ü:— 0) 
que l'on peut séparer l'influence des diaphragmes d'entrée et de 
sortie sur les éléments caractéristiques des lentilles. 


Remarque II. 


Pour des valeurs moyennes de Ô:, la constante S; varie comme f et 


4 : - cS 
il est parfois commode de se servir de la constante S; — se , Sans 


dimension. 
Cette constante est égale à 1345 0/0 pour: 


0,7 LL 2 D, duel = 
81, 82, s étant exprimés en millimètres. 


Aberration correspondant au passage d'une petite ouverture. — 

Nous devons dire quelques mots de l’aberration correspondant au 

passage de petits diaphragmes. Lorsque le dia- 

v phragme devient très petit et reste d’épaisseur infi- 

niment mince on a une brusque variation de V’ qui 

passe de o àaV,et V' présente un point singulier 
V'—= au point æ—o (fig. 37). 

En fait l'épaisseur du diaphragme qui n’est pas 
inférieur à 1/10 de millimètre devient vite grande 
devant le diamètre du trou et à la limite on aurait 
plutôt un canal qu’un trou percé dans une feuille 
infiniment mince. Quoi qu’il en soit toutes les formes sont possibles 
entre ces extrêmes (fig. 38). Mais la forme de V(x) sera toujours à peu 


Fig. 37. 
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près la même. La courbe (C) qui représente V entre les points À et P 
où V'—o sera de la forme : 

VV EVE (arte bent) 

V, — Vae-(4axt + 3bex?) 

Ve Vis {1342 6bex) 


Les conditions : 


V{E)=p 
ete 
V0 
entraînent : 
2ue— De b——5a 


p=V e- (has — Gas) — — 2aV,et 
d'où finalement : 
V'= 6V,s-t(2ax? — 2a:x) 


V'—= 6Ves-t2a(x? — ex) 


2 1 
V'=—= — ee (x? —ex) = — Gps (x? — sx). 


L'expression de l’aberration sphérique donne avec y =, V—V,: 


5fs [ef V" 7 
Si Gr en Apps 0) AE Æfv 2dx 
5.36p#%—f3 fe, , x 
= ————— x?— ex) dx 
S: es pe ex) 
Or : 
4 2973 
fe NC Len dc —= [= — = + fe 
17 
== ++ Mere 
5,36p°f° 17 EAYAO, Boo 


S RE NE  @ M Sn . 9 
2 GAVÉe 60 640 1 F4 


‘OT : 


hé, Joe PAT D 103 __ © 3 102 


D9 A + es 640 ec! TOILE EOU 
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La contribution due à l’ouverture d'entrée est donc : 
Si—0,8< fi. 
Pour les plus petits foyers utiles où fi #1 on a : 
2 # 0,8 — . 
Si on admet que £ co 02, On a : 
0,8 


Pratiquement pour un trou de 1/10 de millimètre et s—1 cm.om 
aurait : 


S5 80. 


Si on rapproche ce chiffre de celui de 5/100 à 10/100 S: avec S:# 20 
pour les lentilles normalement utilisées, on voit qu’il est considé- 
rable. Ce résultat suppose que la forme du petit 
diaphragme correspond à celle indiquée ci-contre 
(fig. 39) où l’épaisseur reste de l’ordre de à;. On 
De: aboutit alors à une aberration infinie quand à, 
| æ  wienlwerso: " 

Si l'emploi de petits diaphragmes est utile à 
l’entrée même de la lentille, ou au centre, om 
peut très bien trouver des dispositions permet- 
tant d’éviter une aberration aussi prohtbitive. 

Considérons par exemple la lentille L;, déri- 
vée de L; où l’électrode centrale est remplacée par une électrode 
épaisse ayant la forme de l’équipotentielle V, et portée à la tension U. 
Si la tension U des électrons est la même dans les deux cas, on réalise 


Fig. 39. 


VO  V-100 V-0 V:0 V.  V-0 ; 
4 | ' / 
Veil | 
® / | 
_— u=100 \ N. Fr L -100 < 2@& Fr 
EE + 
/ \ 
' \ 
| | 
Li ' \ Lu 
Fig. 4o. 


une lentille possédant un trou central aussi petit que l’on veut et 
ayant l’aberration de L, (fig. 4o). 


On voit par l'étude des équipotentielles de ces systèmes de révolu- 
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tion que l’angle « est toujours égal à 54044. Pratiquement on réalisera 
donc des lentilles à petits trous centraux en taillant des électrodes. 
coniques d'ouvertures 54044. 

Une remarque du même ordre peut être faite pour les trous laté- 
raux, comme 1l est indiqué ci-après (fig. 41). 


Fig. 4r. 


On reconnaît d’ailleurs là une forme d’électrode latérale employée 
par certains constructeurs étrangers. 


Etude de la constante d'aberration S: pour k 1. — Nous avons 

vu au chapitre précédent 
comment en agissant sur le 
facteur Æ on pouvait rendre 200 
utilisables des lentilles à très 
court foyer. Nous devons voir 
quel est le résultat d’une telle 
opération sur la constante 
d'aberration sphérique. Nous 
avons étudié cette influence 
de k dans quelques cas parti- 
culiers. Le calcul de l’aberra- 49 
tion est un calcul assez long. 
Pour chaque valeur de k, äl 4 
faut en effet obtenir la trajec- 
toire yx, dont la connaissance 
est indispensable pour avoir 
l'intégrale S:. 

Sur le graphique ci-contre 
(fig. 42) nous indiquons 
S;—=/f$S2 pour des lentilles à 10 80 90 100 110 
den 7 mn; Fig. 42. 

a) pour 5 lentilles avec 
ot mm: et 0; —= 0,2h430,50; 

1: 1,4; 2 mm. On voit que sauf pour les petites valeurs, de à, les 
courbes ont des pentes sensiblement égales au voisinage de U— 100. 
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On a : 
AS: AU 
Sn À 
b) pour une lentille : 
(s=1,7 mm. des 1,7, 0. 82 — 2,4 mm.). 


On voit que l'influence de à, modifie assez notablement la forme 
-de la courbe (tracé en pointillé). 

Ces résultats peuvent donner des indications très utiles pour savoir 
ce que devient le pouvoir séparateur d'un objectif lorsqu'on fait varier 
le foyer en modifiant la tension. Nous en verrons de plus une appli- 
-cation dans l'étude des lentilles épaisses. Mais dès maintenant nous 
pouvons nous en servir pour résoudre le problème suivant : peut-il 
être avantageux au point de vue des aberrations d'utiliser des lentilles 


avec k 1? 


Aberration de sphéricité des lentilles d'électrodes centrales de 
diamètres différents, mais ramenées par une variation de K au 
même foyer utilisable. — Partant d’une série de lentilles de même 


ô 


è 


Lab] 


198k 67 56 


1 2 
Fig. 43. 


3 et « et de à, et k variables nous avons calculé la valeur de S; pour 
une commune valeur du foyer f;—f, correspondant au plus court 
foyer utilisable, l’objet étant au potentiel o (fig. 43 et 44). 


Pour &;, —1 mm.,6—1,7 mm. nous avons les résultats suivants : 
Ce qui nous donne le graphique suivant : 


LA LA 
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On voit que les lentilles à électrodes minces et à courts foyers utili- 
sées avec une valeur de k permettant d’avoir un foyer à l'extérieur 
du champ, donnent une constante d’aberration S; moins favorable 
que les lentilles à grand foyer et avec k << 1, mais cette variation de 
S2 est petite ; quand à, varie de 1,4 à 2 mm. S: varie de 24 à 20 
(Gg. 45). 


Fig. 45. 


Notons que ces résultats sont valables pour fS; puisque nous avons 
toujours f;—f,. Nous verrons au dernier chapitre que le pouvoir 


séparateur est lié à fS2: ; nous pouvons donc dire dès maintenant que 
le pouvoir séparateur dépendra peu de ô,, si on emploie la lentille 
dans les conditions telles que f; = f\. 


Influence de l'épaisseur de la lentille centrale sur la constante 
d'aberration sphérique. — Nous avons vu au chapitre II que l’épais- 
seur de la lentille centrale a une 
influence notable sur la valeur du 
foyer. Comme toutes choses égales 
d’ailleurs (V, V', V'), la constante 
d’aberration S:- est proportionnelle 
à f®, on doit s'attendre à une variation 
de la constante S, avec e. 

Nous allons faire cette étude par le 
même procédé que celui qui nous a 
servi au chapitre II, en considérant les 
lentilles Lo, Li, Luis Lu, Liv. Les 
constantes d’aberration S! et S;!"! des 
lentilles (I) et (II) sont obte nues par Fig. 46. 
lecture directe sur la courbe S: — f(U) 
que nous reproduisons ci-dessous (fig. 46), courbe obtenue expérimen- 
talement pourlalentilleL(s—1,7mm.,è,—1,85 mm., 02 —0,/47 mm.) 
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Les résultats sont indiqués dans le tableau ci-contre. On voit en 
comparant les valeurs Si et S}' des lentilles Lur et Li, qui ne diffè-. 
rent que par l'épaisseur de l’électrode centrale, que le gain sur l’aber-: 
ration peut être très sensible pour e > e, (fig. 47). 


e 
p 
| rŸ | 
iso niéour 2e EE OCR CR : 
d 5 ! 
Po Pal 
Fig. 47. 

ô 1,78 1,73 1,61 PUR 1,4 
e 0,40 0,52 0,754 0,87 0,99 
a 52,5 32,5 15 84 7 
110 98,5 81 66 58 


Mais pour faire une analyse vraiment correcte du gain obtenu sur 
l’aberration par l'augmentation de l'épaisseur il faudra se placer aux. 
conditions d'emploi du foyer minimum utile. 


Nous ferons le raisonnement suivant. Partons d’une lentille (x)(eo, 8) 
dont le foyer F, est à la limite du fchamp (fig. 48). Si nous augmen- 


à À ! Fe 
tons à en à’ la distance focale augmente, mais en choisissant e > e, on. 
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peut trouver une valeur de e telle que le foyer soit encore à la limite 
du champ. On calculera alors la constante d’aberration correspon- 
dante Sr. 
Nous avons fait le calcul à partir des éléments obtenus plus haut. 
Il faut bien remarquer que c'est la postéion du foyer qui compte et 
qu'il est indispensable de connaître la position du plan principal. 
Nous calculons CII par la formule : 


049 
Ô2 ee 


CI — 0,06 


d’où (CF); pour L, et (CF) pour Lu. Nous plaçons les foyers Fiet F, 
(fig. 49) correspondant aux lentilles (IT) et (IV) et nous extrapolons 
pour trouver la valeur e,, telle que le foyer soit en L et ensuite la 
valeur S,,. Les résultats sont indiqués sur le tableau ci-dessous. On 
voit ainsi que l’on obtient un gain notable sur l’aberration en aug- 
mentant à la fois l'épaisseur et le diamètre de l’électrode centrale. 
Le gain obtenu est de l'ordre de 1,15 sur S.. 


On peut se demander s’il y a intérêt à augmenter encore l’épaisseur 
de l’électrode centrale. Pour cela nous avons fait une mesure directe 
à la cuve avec une véritable électrode épaisse d'épaisseur e — 3e,. En 
conservant la même valeur de p et du diamètre de l’électrode centrale 
on trouve Si — 53, c’est-à-dire une légère augmentation de S,. L’aber- 
ration est minima pour € # 265. 


Remarque 1. 


La méthode précédente illustre de manière intéressante comment 
on peut faire des raisonnements simples à partir des surfaces équi- 
potentielles sans être obligé de refaire des relevés et des calculs. 
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Remarque II. 


Traçons sur un graphique le dessin (fig. 50) des électrodes cen- 
trales où nous avons fait varier (e) et (à) pour obtenir les conditions 
minima, ainsi que les équipotentielles 
correspondantes passant par le centre de 
la lentille qui sont toutes tangentes à la 
droite d faisant un angle de 5/4°4 avec 
l’axe optique. Pour la lentille d’aberra- 
tion minima l’équipotentielle V, tend à se 
confondre avec d. De plus pour ces diver- 
ses lentilles les valeurs de V, sont très voi- 
sines les unes des autres. 


Calcul de l'aberration chromatique 
dite de relativité. — Nous avons remar- 
qué au chapitre II que si les propriétés 
d’homogénéité relativement à V, V', V" de 
l'équation classique des trajectoires : 


aNy" + 2V'y + yV'—0o (10) 


entraîne l’invariance des éléments cardinaux par rapport aux tensions 
ce résultat n’est plus valable en dynamique relativiste. 
L'équation (10) doit être remplacée par l’équatior (11) : 


Fig. 50. 


ave 


AN y" “ 2V'y' + y" = . y". (11) 


Si nous changeons V en ÆV, y prendra la valeur (y + a) et par suite 
l’équation (11) devient : 


BVGg" + a") + VE a) + (y + a — nr ("+ a") (12) 
+ 


k 
qui combinée avec (11) donne : 
Va" + 2V'a + aV'— Bale dr _ Tv | y" (13) 
UE D 


en négligeant a” devant y”. 

Le second membre est une fonction connue de x et on obtient a en 
intégrant l'équation (13) par approximations successives. 

On sait qu’il est possible d'utiliser les lentilles électrostatiques en 
courant alternatif. Voyons quelle aberration va résulter de cet emploi 
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pour un faisceau électronique de 100000 volts. Dans ce cas on a 


CO] 1 7, . 2 CPR 
k =" d'où y, —0 et l'équation (13) se réduit à : 
deg 
LA ! WF 2 2V? LA 
&Va" + 2V'a! + aV'— VV 


c'est-à-dire à l'équation (12) du chapitre II. On a vu se l'intégration 
de cette équation dans le cas d’une lentille de : sf, 65 mm. 


ARE PE LT ere d2— 0,73 mm. ; 200 G—1,7 mm.) 
nous conduit à une valeur de 216 my qui est précisément l’aberration 
cherchée. Ceci suffit à expliquer pourquoi les images obtenues en 
courant alternatif sont beaucoup moins nettes que celles obtenues en- 
courant continu. 

Nous avons fait également un calcul pratique pour une lentille- 
excitée à 100 000 volts et avec un X correspondant à une stabilité de- 
1/100. La résolution de l'équation (13) nous donne alors : 


= a PANNE . 14 
ere 
EEE NES y | j 


La tache dans le plan focal provoquée par cette aberration est un 
disque de quelques my de diamètre en moyenne. Cette aberration est 
donc du même ordre de grandeur que l’aberration théorique de sphé- 
ricité et de diffraction, que nous obtiendrons au chapitre IV. Elle 
serait encore plus importante pour des stabilités en tension inférieure: 
à 1/100 ou pour des tensions d'accélération plus grandes que 
100000 volts. Ceci montre d’une manière très nette que même dans 
le cas des systèmes électrostatiques on ne peut pas se passer d’une 
bonne stabilisation de tension. 


ee I 
Pour les valeurs de Æ très voisines de 1, on posera = —1+eet 


. F . 
l'expression de a, devient : 


LEE * 2e VoV?y , 
Te 13 bis): 
az = met VV Twavp er de ) 


avec & — 1/100 et pour la lentille suivante : 
841,5 mm. Ô—0,73 mm. 6—1,7mm. f—2,65 mm. 


. L r L # L 4 
on obtient l'expression correcte de a' en deux intégrations ; d'où 
l'expression de l'aberration pour une ouverture 24 : 


Ai==1,087 10% 24 MM. 
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Pour 24—/4.10-* qui est l’ordre de grandeur pratique permettant 
d'égaler les aberrations de diffraction et de sphéricité, on obtient : 


C4 TON 


Il est aisé de voir que a, est proportionnel à € à cause du caractère 


linéaire en a et « de l’équation (13 bis). On écrira donc à condition 
que £ reste petit : 


0, T0SN20E, 


Remarque. — L'emploi de protons permet de réduire considéra- 
blement cette aberration car on a Vo —920 000 kv. au lieu de 500 kv., 
ce qui donne en négligeant V devant Vs. 

a, (protons) 4 5,35.2a.105 mm. pour la lentille considérée plus 
haut. 


Calcul de l'aberration chromatique proprement dite. — Si nous 
supposons la tension bien stabilisée pour que l'influence de l'effet de 
relativité soit négligeable, il reste encore une autre cause d’aberration 
chromatique due au spectre d’énergie des électrons issus de l’objet. 

En effet d’une part les électrons issus de la cathode présentent des 
variations d'énergie de quelques dixièmes de volt, d'autre part à la 
traversée de l’objet, le faisceau électronique subit une perte d'énergie 
qui varie de o à quelques dizaines de volts. 

Il faut étudier l'influence de ces variations brusques lorsque le 
potentiel de l’électrode central reste fixe. C'est un problème absolu- 
ment analogue à celui que nous avons traité au chapitre II quand 
nous avons cherché à exprimer l'influence de la variation du poten- 
tiel de l’électrode centrale sur la distance focale. Nous avons posé 
alors Vi = AU, V, étant la tension de la lentille centrale et U la ten- 
-sion d'accélération du faisceau. Nous avons établi la formule (14) : 


fa +p(r—i)] (14) 


Si nous considérons des variations AU de la tension d’accélération, 
‘la tension de la lentille centrale restant U, l'expression : 


Ne 
-devient : 
U— XZ(U + AU) 
d’où : 
AU === U( _ 1 k 


La formule (14) devient : 


fau=/(: +pT) 


| 
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‘d’où la variation de foyer correspondant à AU : 


Af AU 


Il est commode d'évaluer l’aberration qui correspond à une varia- 


üon Af du foyer. Un point à l'infini au lieu de converger en F donne 
une tache de diamètre 2A fa pour des rayons inclinés de à sur l’axe 


optique. L'expression de l’aberration chromatique est donc : 
À, Soft i— 2pf à œ. 


C’est donc les valeurs de p calculées au chapitre précédent qui don- 
nent la mesure de l’aberration chromatique. 
Ordre de grandeur de l'aberration chromatique. — Prenons pour 
fixer les idées une ouverture 24 — 1/100 de radian : 
= = 107 et pf#1io mm. 
5l vient : 
Aeno.so0 fs 100 Lo TS à imyls 


Il en résulte qu’il est très avantageux de pouvoir combiner des 
appareils fonctionnant sous des tensions de plus en plus grandes pour 


ECS AU 
diminuer le facteur — ; 


Ceci justifie en partie cette course aux hautes tensions à laquelle 
nous assistons actuellement en optique électronique. 


ConNCLUSION 


En abordant l'étude des aberrations des lentilles électroniques, on 
a l'impression d’avoir à sa disposition de nombreux paramètres et il 
semble tentant de chercher à réaliser la lentille d’aberration minima. 

En réalité la constante d'aberration sphérique S: reste positive et, 
pour les lentilles à trois électrodes de dimensions quelconques sa 
valeur est toujours la même si on emploie toujours le plus petit foyer 
utile. 

L'amélioration est moins à chercher dans la forme spécialement 
étudiée des électrodes que dans l’emploi de surfaces permettant de 
réaliser la distance explosive minima. 

Il y a là une circonstance très spéciale à l'optique des lentilles élec- 
troniques. Cette impossibilité dans laquelle on est d'agir sur chaque 
paramètre de manière indépendante conduit finalement à une aberra- 
tion qui limite théoriquement le pouvoir séparateur. Une nouvelle 
solution de l'objectif du microscope électronique sera peut-être 
trouvée dans l'emploi du miroir électronique. Il existe des travaux 
récents de Henneberg et Rechnagel sur ce problème. 

Ann. de Phys., 12e Série, t. 2 (Juillet-Août 1947). 28 
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L'emploi de miroir à constante d’aberration négative qui peuvent 
se combiner aux lentilles à constante d’aberration positive, permettra 
peut-être de faire progresser ce problème très important. Il est à 
craindre cependant que le passage d'électrons dans une zone @e vitesse 
pratiquement nulle entraine des aberrations d’un autre ordre. Les 
résultats expérimentaux obtenus jusqu'ici avec les miroirs sont infé- 
rieurs à ceux obtenus par transmission directe. 


CHAPITRE IV 


Le pouvoir séparateur de l'objectif électrostatique 
et le microscope à protons. 


A. — LE POUVOIR SÉPARATEUR 
DU MICROSCOPE ÉLECTRONIQUE ÉLECTROSTATIQUE 


Dans les précédents chapitres nous avons calculé les éléments cardi- 
naux des lentilles électrostatiques à partir des équations de la dyna- 
mique du point et sans faire intervenir la notion d'ondes associées 
aux corpuscules. 

La seule présence de l’aberration de sphéricité, nous a conduit 
pour des ouvertures de l'ordre de 1/100 à des pouvoirs séparateurs 
de l’ordre de quelques my bien supérieurs à ceux des meilleurs 
microscopes lumineux. Mais l'emploi nécessaire de ces très petites 
ouvertures va donner aux aberrations de diffraction une importance 
prépondérante. Cela nous conduira à déterminer une ouverture 
optima et à calculer l’ordre de grandeur de la limite du pouvoir sépa- 
rateur théorique du microscope électronique. Nous verrons que seul 
l'emploi des protons permet de reculer cette limite d’une manière 


notable. 


Expression de l’aberration de diffraction. — L'expression clas- 
sique de la longueur d'onde associée : 


Lo) 
À — 

mov 
donnée par M. Louis de Broglie est rigoureuse en mécanique relati- 
viste. Nous avons vu au premier chapitre, que, en prenant la cathode 
comme origine des potentiels on a : 
e? 
FL 


MU? — 
c 


(V? + 2VVi) avec Moc = eV, 
d’où : 

+ ke 

eV Fa VV” 


tu 
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Dans le cas où V est petit devant V, —500 000 volts on peut écrire : 
— ke 
eV Vav 


L'emploi de À fait commettre une erreur facile à évaluer. On a en 


effet : 
V 
2/5 + 7. 


OA 
à 250 000 volts : él; T2 Joe 


. 


Par exemple : 


à 100 000 volts : Ne 


Donc pour les calculs du microscope électronique nous pouvons 
prendre en première approximation la valeur À, qui est en unités pra- 
tiques (V en volts, À en my.) : 


1,22 M 

VE: 

Pour 100 000 volts on a : k. —0,35.10—? my. 

On aurait donc à 100000 volts s’il était possible d'employer de 
grandes ouvertures comme en optique lumineuse un pouvoir sépara- 
teur considérable. 

Mais comme nous l'avons vu, l’aberration de sphéricité nous 
conduit à employer des ouvertures très faibles, inférieures au 1/100 
pour atteindre un pouvoir séparateur de l’ordre du my. L'ouverture 
va donc jouer un rôle considérable pour la diffraction. 

Le rayon de la tache de diffraction circulaire donnée par un objet, 
divisé par le grossissement ou aberration de diffraction ramenée au 
plan objet est donnée par l'expression : 


0,61) 
CMOS TT, EE 


LS 


Comme l'ouverture numérique 2c est toujours petite, on peut écrire ; 


0,61À 


x 2 
Or, nous avons trouvé pour l’aberration sphérique l’expression : 
As — Sa? 


et il se trouve que pour des tensions d'accélération de l’ordre de 
? 

100 000 volts et des valeurs de «& de l’ordre de 1/100 as et à, sont du 

même ordre de grandeur et varient en sens inverse. Il faut donc 

chercher les valeurs des paramètres qui donnent le meilleur pouvoir 

séparateur. Le raisonnement le plus simple, indiqué par Rebsch (12) 
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consiste à admettre que A—a,, + as. Cette manière de voir est certai- 


nement un peu grossière, mais elle donne simplement une évaluation 
commode de l’ouverture optima. 


Expression de l'ouverture optima et du meilleur pouvoir sépara- 
teur dans l'hypothèse où A—a, + as et dans le cas où le type de la 
lentille, sa distance focale et la longueur d'onde employée sont 
déterminés. — On a : 


0,61À 
Aa, +as— = + So fai. 
me dA ; sr 
La condition Ta —0 donne immédiatement : 
0,61? 
LE = 30°fS; 


LORS 
mn = 0,67 VE 


ce qui donne l’aberration minima : 


Ain / (1) 


On voit qu’on obtiendra l’aberration minima en prenant un type 
de lentille tel que S: est le plus petit possible, S: est un nombre 
sans dimension qui ne dépend que de la forme de la lentille. S; étant 
choisi, on prendra f'aussi petit que possible, f'est alors limité par la 
distance explosive qui entraîne une limite inférieure pour s comme 
nous l’avons établi au chapitre IT. Bien entendu, ce raisonnement 
suppose que l’on peut réaliser «, pratiquement. 

Prenons par exemple le cas pratique suivant : 


V — 0 000 volts ke 0,01.107* my 

So — 18 f—=3,5 mm: 
on a : 

Up =2,20 107 ÀA—222mY 


mais ceci conduit à un diaphragme de diamètre : 
D=s33/=r,19 10 1m, 


La construction de très petits diaphragmes, de diamètre inférieur à 
1/100 de millimètre est très délicate. Comme D décroît comme f, il 
n'est peut-être pas tout à fait correct de dire que f doit être pris le 
plus petit possible. On arrive à une expression erronée pour A,, si 
D n'est pas réalisable. Nous allons donner une autre expression du 
pouvoir séparateur qui peut être utile. 
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Expression du foyer optimum et du meilleur pouvoir séparateur 
dans l'hypothèse où A —a, + as et dans le cas où le diamètre du 


diaphragme D et les grandeurs S: et X sont données. — Nous pren- 
drons f comme variable. 
On:a: 
1,22) S2D3 D 

À — ue _ TEE car 2 TT 

La condition 2 — 0 donne : 
2f 
PRESSE 3 /:S,D 
Pr = 0 Vrx et A 8x Tr N É, 


Reprenons l’exemple précédent en fixant : 
D=—2.10 mm. V—#40000 volts A—o,61.10-?mu S:—12. 


Il vient : 
Îm=4,64 mm. À, = 2,53 my 


ce qui montre que l'ouverture du diaphragme n’est pas très critique 
à condition d'adapter la distance focale aux conditions optima. 


Gain obtenu avec les courts foyers et les courtes longueurs d'onde. 


Calcul d’une limite du pouvoir séparateur. — Revenons à la for- 
mule (1) : 
4 Î/FS 
AS À 72 


Le choix de S2 étant fait on cherche à rendre À et faussi petits que 
possible. 

Dans la discussion qui va suivre on supposera d’abord qu'il est 
toujours possible de réaliser un diaphragme convenable. 

Nous avons vu que les plus courts foyers utilisables sont tels que 
f#5, 6 étant la distance qui existe entre l’électrode centrale et les’ 
électrodes latérales. Cette distance minima est proportionnelle à la 
tension V et on peut poser f— AV. 

k! 


. D'autre part, on a À — Te 


. Si on porte ces expressions dans la formule (1), il vient : 
Sa Den 
Ap=:2À VS 1,2 VFSX 


ee USER 
4 AE 1,2 VAKSS: 
AT VO rer en : 


Loz PAUL CHANSON 


Nous en tirerons deux conclusions : 

a) On augmente le pouvoir séparateur en augmentant la tension, 
mais dans une très faible proportion. Si on double la tension, le gain 
sur le pouvoir séparateur est V2 soit 1,09. 

Cette conclusion fait évidemment abstraction des autres avantages 
qu'il y a en augmentant la tension (aberration chromatique, 
contraste, etc.). 

b) On améliore le pouvoir séparateur en diminuant k coefficient 
déterminé par la distance explosive. Mais là encore, il faut bien noter 
qu’en passant d’une distance de 1 cm. pour 200 000 volts à 1 cm. 
pour 4oo 000 volts le gain sur A, ne serait que V2 = 1,19. Iln'ya 
donc pas intérêt à fonctionner à une distance trop critique. 

En restant dans le cadre de l’hypothèse A— a, + as et en choisis- 


sant toujours un foyer extérieur ou limite, f# 5, on obtient dans les 
conditions <uivantes qu'il semble difficile de dépasser pratiquement : 


V— 200 000 volts (1=0,25.10—? my) 


SELS f=4hk mn. Am—= 0,69 mu. 


Emploi de foyer f<5.— Il est intéressant de discuter l'emploi 
de lentilles à foyers intérieurs. Bien que de réalisation difficile ils 
peuvent permettre de reculer encore la limite du pouvoir séparateur. 

Nous devons employer un mode de calcul un peu différent de celui 
que nous avons présenté plus haut. Comme $S, varie avec le type de 
la lentille, nous nous servirons d’une remarque faite au chapitre III 
d’après laquelle nous pouvons mettre S sous la forme : 


2 
S = F5, = S, # 13 
où S; reste à 5 0/0 près une constante valable pour toutes les lentilles 
du type que nous avons étudié. | 

Comme nous opérons dans un domaine de très courts foyers nous 
aurons également de très petits diaphragmes. Nous devons donc 
admettre que nous sommes capables de réaliser ces diaphragmes et 
nous placer dans l’hypothèse de la formule (1). Nous devons alors 


remplacer fS: par : 


S3 
CÈS 


Mais une chose reste imposée, c’est le potentiel V,au foyer qui fixe 
la tension des électrons au passage de l’objet. Ceci reste indispensable 
pour faire une comparaison pratique. De plus, en conservant le même 
potentiel au foyer nous sommes conduits à conserver la même valeur 
de À. Nous allons comparer les pouvoirs séparateurs optima dans le 


cas où fi — 64 (Ai) et où fo <Z 62 (A2). On a : 


4 4 2 
S S 
À = Pa 2e AS —= TN JS 


CN 
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HT 
RAY EE di 


Nous avons vu au chapitre II, comment en laissant os constant le 
potentiel V; varie avec f. On peut écrire approximativement : 


d’où : 


f=s it 
d’où : 
1/V V À 
A2 — A: qu ae T. 
Or : 
Vs U 
D 
d’où : 
4 [VF 
As —A; D (4) 


Doncsi on réalise un microscope à 80 000 volts avec V,—40 000 volts, 
le gain sur A n’est que de 1,19. C’est faible, mais cette solution sera 
peut-être intéressante pour reculer encore la limite du pouvoir sépa- 
rateur. 


Expression du pouvoir séparateur optimum dans le cadre d'une 
expression plus rigoureuse donnée par Glaser. — Dans les nom- 
breux ouvrages donnant une expression du pouvoir séparateur 
(11-12-13-15) le disque d’aberration est déterminé par addition 
linéaire ou quadratique des disques de diffraction ou de défaut d’ou- 
verture. C’est dans l'hypothèse où A — a, + as que nous avons rai- 
sonné jusqu'ici. Une telle manière de faire n’est justifiée par aucune 
raison théorique bien assise, Dans un important mémoire [16] W. Gla- 
ser a calculé l’intensité électronique dans le plan image par la méca- 
nique ondulatoire en cherchant l'effet de diffraction d’une onde limi- 
tée, non sphérique. Il obtient ainsi une expression correcte du pouvoir 
de résolution et de l’angle d'ouverture optimum. 

Il obtient : 


An = 0,56 À/ FE Am — MEIVE LE (5) 


Ces expressions ont exactement la même forme que les relations (1), 
mais donnent des valeurs 2 fois plus favorables. Il est difficile, expé- 
rimentalement de vérifier l'exactitude de ces formules, car jusqu'ici, 
les pouvoirs séparateurs obtenus ne coïncident avec les pouvoirs 
séparateurs théoriques qu’en ordre de grandeur. 

Nous nous contenterons de remarquer que les solutions (5) ne 
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diffèrent de (1) que par la valeur du coefficient. Tous les raisonne” 
ments d’ordre qualitatif que nous avons faits jusqu'ici restent donc 
valables. 


Remarque. 


Tous les raisonnements faits jusqu'ici sont valables pour le pouvoir 
de résolution du microscope magnétique. Mais dans ce dernier cas on 
peut obtenir pour #5 une valeur beaucoup plus favorable. On sait 
construire des lentilles magnétiques donnant f— 1 mm. pour 10a kilo- 
volts S:— 1,7 d’où fS:—1,7. Dans les mêmes conditions on aurait 
pour un objectif électrostatique fS: — 60 (en admettant une tension 
disruptive de 300 000 volts par cm.). Le gain sur le pouvoir de réso- 
lution est 22. Il semble donc à peu près incontestable que 


, 
la solution de l'objectif magnétique soit la meilleure. D'ailleurs. 

jusqu'ici les meilleurs pouvoirs séparateurs ont été obtenus avec des 

microscopes magnétiques. : 

Dans la discussion précédente nous avons vu que les progrès à 
attendre dans l’amélioration de la distance explosive et l'emploi de 
foyers internes sont finalement assez limités. Il semble donc que dans 
tous les cas le microscope électronique électrostatique donnera des. 
pouvoirs de résolution deux fois moins bons que les microscopes 
magnétiques. 

_ Il est symptomatique d’ailleurs de remarquer que les constructeurs. 
étrangers se sont portés uniquement sur la réalisation industrielle 
du microscope magnétique. 

. Nous devons remarquer en outre que le seul avantage du micro- 
scope électrostatique mis souvent en avant par les constructeurs, à 
savoir l’inutilité d’une stabilité de tension aussi poussée que pour le 
microscope magnétique est finalement un peu illusoire. Nous avons 
vu en effet en étudiant l’aberration de relativité que pour obtenir une 
aberration de relativité négligeable (inférieure à 0,4 my) il faut une 
tension stable à 1/1 000. pour une ouverture courante 24 — 3/1 000. 

Nous allons voir maintenant comment l’emploi des protons peut. 
donner tout son intérêt à l'emploi du microscope électrostatique. | 
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Tout au long de cet exposé nous avons insisté sur le fait que l’em- 
ploi des protons à la place des électrons dans un système électrosta- 
tique ne modifie en rien la trajectoire classique des électrons et la 
constante d'aberration sphérique. Par contre l'effet de relativité 
devient tout à fait négligeable et surtout, la longueur d'oude associée 
permet d'obtenir un pouvoir de résolution beaucoup plus favorable. 
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Comparaison des pouvoirs séparateurs théoriques du microscope 
électrostatique à électrons et à protons. — Les expressions (1) ou (5) 
qui donnent la valeur du pouvoir séparateur et de l'angle d'ouverture 
optimum ont la même forme : 


sise A X: MT En 
Mk) au = HA) 2 0 


Les particules étant accélérées sous la tension V on aura dans le cas 
des électrons : 


L h 
— mu? — eV L—=— — té 
4 mnv V2emV 
et des protons : 
. h 
L nr | 
\V2eMV 


Soient a, «,, A, À,, les valeurs minima des angles d'ouverture et 
des pouvoirs séparateurs pour les électrons et les protons. On a : 


3 
ap __fm Fat Ap £ een FT 
Xe TS M Ae er) M 
avec M—= 1 8/40 m. on a : 
&p —0,39% 4, —=0,00À,. 


En reprenant l'exemple cité au début du chapitre (V —40 000 volts, 
S2 — 18, f— 2,9 mm.) on aurait : 


Mi 101 10.0 Def 010% A,—=0,13mk.. 


Si on admet maintenant que le pouvoir séparateur des meilleurs 
objectifs magnétiques est environ deux fois supérieur à celui des objec- 
tifs électrostatiques, le gain final obtenu par l’emploi des protons est 
d’environ Q relativement aux meilleurs appareils utilisant les élec- 
trons. On peut chiffrer ceci en grossissement en disant que l'emploi 
du microscope permettrait l'emploi de grossissements utiles de l’ordre 
de 600 000 si on admet un pouvoir séparateur de l’œil de 45 y. 


Le problème du support de l'objet (Rappel des résultats connus 
pour les électrons). — En microscopie électronique, les préparations 
transparentes aux électrons sont constituées par des « peaux » de 
collodion, formvar, alumine, etc., d’une épaisseur de l’ordre de 
10 M4. 

L'action de la préparation sur un faisceau d'électrons donne lieu à 
des effet< d'absorption et de diffusion et il est bien ditficile de séparer. 
ces deux effets pour calculer l’aberration résultante. 1 


4o6 PAUL CHANSON 


a) L'absorption. — A la traversée de la matière, les électrons 
subissent une perte d'énergie qui se traduit par une perte de vitesse. 
Cette perte d'énergie AU, de l’ordre de un à quelques dizaines de 
volts, est faible devant l'énergie du faisceau électronique (de 1 ordre 
de 100 000 volts) et serait sans importance si à la sortie de l'objet, il 
n’y avait pas une répartition statistique des valeurs de AU d'où 
résulte une aberration chromatique correspondant aux variations 
moyennes de tension à la sortie de l’objet AU. Von Ardenne donne 
pour une feuiile d'aluminium les valeurs de AU, en fonction de 
l'épaisseur Ax et admet que AU est de l’ordre de grandeur de AU, soit 
pour des électrons de 100 000 volts et une feuille de 10 my: 


AU — 2,5 volts. 


Le calcul à partir de la formule de Bothe [17] : 


donnerait 6,3 volts. 
On a donc les résultats suivants : 


Abaque de von Ardenne . . . . . .  AU— 2,5 volts 
Formule de Bôthe : = ° -, * . & 40 228 QUES SES 
Perte d'énergie moyenne à partir de l'épais- 
seur susceptible d'arrêter 100 000 volts . AU—=1io volts 
b) Pour les particules à. — D'après les tableaux donnés par 


Geiger, une feuille d'aluminium de 10 u (2,79.10-% g. par cm.) crée 
une perte d'énergie de 1 450 000 volts (expériences sur le radium C’). 
Dans la mesure où on peut 1dmettre 
une variation linéaire de la perte 
d'énergie une feuille de 10 my 
donnerait une perte d'énergie de 
1 450 volts. Mais cette extrapolation 
à des épaisseurs 105 fois plus petites 
est probablement assez grossière. 
Nous pouvons espérer avoir une 
approximation meilleure en traçant 
la courbe perte d'énergie en fonction 
Fig. 51. de l’épaisseur traversée. 
La tangente OT diffère peu de la 
courbe OA (fig. 51). 

D'une manière plus rigoureuse théoriquement, on peut calculer la 
perte d'énergie par ionisation des particules, protons et électrons à 

travers la matière par la formule de F. Bloch: 
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Cette formule est la suivante : 


dE S I moc? 3 
De ont 4 .NZçm,c?2? Fr [> log RUE log + log = 


Li—R? + Yo)—Ry( 3 )] 


où N'est le nombre d'atomes par centimètre cube de substance, 
Z le nombre atomique de la substance traversée, 


: 8 
®, la section efficace de Thomson — F5 rrè—= 6,990 ‘em, 


e . 
AVEC ro x —2,81.1071* cm. (rayon classique de l’électron), 


m, la masse au repos de l’électron, 
£ la charge de la particule incidente, 
U 


C 
w est l'énergie cinétique maxima qui peut être transférée dans un 
choc de plein fouet à un électron libre. Si la particule incidente 
d'énergie cinétique E, est un électron on a w—E,. Si la particule 
incidenteest un proton de masse M, la formule donnée par Bhabhal18]: 


Ec.auiy +1) : M, M 


D — 1 + +ouy ou A = 


(M, masse relativiste). 
Dans le cas des protons de 100 000 volts y 1, &> 1, et on peut 
écrire : 
LE 


D 


d(æ) est la dérivée logarithmique de la fonction F. R signifie qu'il 
faut prendre la partie réelle de la fonction. 

Pour des particules de grande énergie ce terme Ÿ est toujours 
négligé. 

Nous verrons que cette expression est incorrecte pour des protons 
de 100000 volts. 

Le développement en série de 4(z) rapidement convergent est le 
suivant : 


= to) + (3-2) podtstiéns ut 


On trouve aisément que : 
ñn 


: y’ 
R(iy) = Yo) — À 
1 
et l'expression : 


n 


A=yo)—RUy)= Dr 


1 
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Là L4 e s 
Nous donnons un tableau qui résume les résultats numériques dans 
uelques cas particuliers pratiques. 2e 
t Pour bien montrer l'influence des divers facteurs nous écrivons la 
formule de Bloch : 


dE £? 
7 =PH[A+B+C+D] 


3 


on à : 


Pertes 
d'énergie Valeure 
expéri- 
mentales 


Potentiels Ru 


Électrons :ordre 


de grandeur 
correct 
» 
D" dE 
1 060 


Électrons 
Electrons| 6. 
Protons L 0,24|— 16,22 
Protons | 3. 0,09 — 14.02 
Protons : () — 12,74 

‘ 0,51 16,22 
0,30| 14,02 
0,06| 10,28 1227210 1 300 avec 
Radium C’ 
suriomuAl 


Ce tableau nous indique plusieurs choses : 

Pour les électrons la perte d'énergie calculée par la formule de 
Bloch est de l’ordre de grandeur de celle donnée par les abaques de 
Von Ardenne, les formules de Bothe et les mesures expérimentales. 
Un constate que la perte d'énergie diminue quand l'énergie augmente, 
et passe de 9,4 à 4,35 ev quand l'énergie des électrons incidents passe 
de 100 000 à 600 000 ev. Ceci nous montre en passant l'intérêt qu'il y 
a à augmenter la tension pour diminuer l’aberration chromatique 
due à la traversée de la préparation, 


La dernière ligne du tableau indique la perte d'énergie subie par 
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les particules « du radium c’ de 7,7 Mev. On trouve un résultat en 
bon accord avec l’expérience (1 270 ev au lieu de 1 320 ev). 

On remarque de plus que la perte d'énergie va bien en décroissant 
quand l'énergie augmente. 

Pour les protons nous avons fait le calcul pour 100 000, 300 000 
et 600 000 ev. Nous constatons que pour 100 000 ev la perte d'énergie 
est moins grande que pour 300 000 et 600 000 ev. On constate même 
que la perte d'énergie devient nulle pour une valeur plus faible de 
l'énergie incidente des protons. Ce résultat ne doit pas nous étonner 
outre mesure car des protons de 100 000 volts ont la même vitesse 
que des électrons de 54 volts, c’est-à-dire d’énergie inférieure au 
potentiel moyen d’ionisation ZI,. 


dE 
La valeur donnée pour — E relative aux protons de 100 000 volts est 


donc très incertaine. 

Nous pouvons essayer une approximation meilleure en comparant 
la perte d'énergie des protons à celle des particules « de même vitesse. 
En supposant une variation linéaire entre 300 000 et 100 000 ev on 
serait ainsi conduit à adopter pour la perte d'énergie des protons à 
100 000 volts le chiffre de 1 060 au lieu de 795 qui est probablemen 
trop faible. 

Si, avec ces résultats nous cherchons à comparer à énergie égale la 
perte d'énergie des protons et des électrons dans une même feuille 
de 10 my d'aluminium, nous arrivons au résultat suivant : 


Energie 


A notre avis le résultat théorique pour 10° ev est sûrement encore 
trop favorable. 

Pour des protons de faibles énergies, on connaît des résultats expé- 
rimentaux donnés par Reusse et Echardt [22]. Ces auteurs ont étudié 
la perte d'énergie des protons dans des feuilles de collodion de 25 à 
330 mu pour des énergies allant jusqu’à 50 kv. Pour des épaisseurs 
inférieures à 100 my on obtient une loi linéaire : 


AE = à pour une feuille de 55 my. de collodion 


et : 


Ab 2UE pour une feuille de 25 my. 
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La perte d'énergie est donc loin d'être proportionnelle à l'épaisseur. 
Il est tentant de chercher à extrapoler ces résultats jusqu'à 
100 000 volts. On obtient alors pour une feuille de collodion de 10 my 
etE— 100 000 AE — 3 200 volts. 

Si on admet pour le collodion un Z moyen de 6,5, on voit que dans 
la formule de Bloch employée pour des protons de 100 000 ev le coef- 
ficient P sera divisé par 6, mais que le crochet sera à peu près doublé 
pour des valeurs du crochet voisines de 1. On peut donc admettre 
pour le collodion une perte d'énergie par unité de longueur, 3 fois 
plus faible que pour l’aluminium (Notons que pour les électrons on 
aurait un coefficient 6, l'influence de Z sur l'expression entre crochet 
étant faible). Dans ces conditions on aurait dans une feuille d’alumi- 
nium de 10 my une perte d'énergie de l'ordre de 10 000 volts. Ce 
résultat est 10 fois plus grand que celui obtenu par application de la 
formule de Bloch. Si ce dernier était sans doute trop faible, celui-ci 
est sûrement trop fort. Il est donc du plus haut intérêt pour cette 
étude de faire des mesures expérimentales aussi précises que possible 
sur la perte d'énergie des protons de 100 000 à 300 000 volts à travers 
des membranes de quelques my de manière à éviter toute interpola- 
tion théorique incertaine. Nous avons entrepris ce travail expéri- 
mental en collaboration avec M. Claude Magnan. Mais quelle que 
soit l’incertitude des grandeurs numériques, il est certain que l'emploi 
des très hautes tensions s'impose nécessairement pour l'optique des 
protons. On voit en effet que l'expression qui, à un coefficient constant 
près, donne la valeur de l’aberration chromatique due à la traversée 
de l’objet nous donne quand on passe de 100 000 à 300 000 volts : 


Energie 


: AE 
valeur de ec 
Electrons . 


Protons 


Comme les résultats théoriques sur les protons à 100 000 volts sont 
un peu douteux nous nous contenterons d'affirmer que : 


AE ÂE 
TRE #30| — ) . 
E /protons à 300 000 volts E /électrons à 100 000 volts 


Donc même pour des protons à 300 000 volts il faut des supports 
d'objet environ 30 fois moins épais que ceux employés en optique 
électronique pour avoir un effet d’aberration due à la traversée de 
l’objet comparable à ceux des électrons à 100 000 volts. 

Tout ce que nous avons dit jusqu'ici est valable pour un support 
d'aluminium de 10 my. 
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Si avec un microscope protonique à 300 000 volts nous voulons 

: "AE 1 - À 10 mu 
AVOIT EE es il faut un support d'épaisseur eZ EP LL 
e<<o,33 my en aluminium ou e##0,33 my. en collodion. 


Aberration due à la dispersion spatiale des protons en fonction 
de l'épaisseur de la couche objet. — Nous allons préciser encore ce 
qui précède en analysant la dis- 
persion spatiale des protons dans 1 
l’objet. On sait en effet que l’effet 
qui en résulte est prépondérant 
dans l’étude des couches internes : 

! 


de l’objet et contribue principa- 0 
lement à l’obtention du contraste, 1 
ce qui est particulièrement inté- 
ressant en biologie. ; 

Von Ardenne calcule cette dis- Fig. 52. 


persion pour les électrons en se 
servant de la formule de Bothe [17] valables pour les très 


petits angles : 


où 0 représente l’angle le plus probable de la dispersion 
(fig. 52), 
V, la tension en kV, 
Z, le nombre atomique, 
A, le poids atomique, 
Ax, l'épaisseur en 10—° mm., 
o, la densité. 
Pour une épaisseur traversée Ax, il en résulte une aber- 


ration : 


d' —2EpT8"V, Fig. 53. 


Pour l’aluminium V — 100 000 volts et At— 10 my on a : 
d—0,30 my. 


Il faut comparer ce résultat à celui que l’on obtiendrait pour les 
protons. 

Or cette formule donnant 0 a été bien vérifiée par Geiger pour les 
rayons & du radium C' sur une feuille d’or de 4. Nous admettrons 
qu'elle est valable pour les protons à condition de remplacer 5r1 
et 1 022 (c'est-à-dire mc? et 2m0c°) par les mêmes valeurs multipliées 
par 1840. On trouve alors d—0,27 mu, c’est-à dire un résultat du 
même ordre de grandeur qu’avec les électrons pour un porte-objet de 


même épaisseur. 
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C'est en tenant compte de ces indications que nous avons réalisé 
avec M. Claude Magnan un projet de microscope à protons à 
300 000 volts. Nous en donnons le schéma ci-dessus (fig. 53). C’est 
un ensemble rigide supporté par des tubes de « phillite » du type du 
générateur de neutrons Philips. Les électrodes latérales, à haute ten- 
sion, sont des tubes percés à leurs extrémités de diaphragmes appro- 
priés. L'ensemble se présente donc très simplement. Contrairement 
au banc d'optique à 60 000 volts que nous avons décrit plus haut, 
tout ici a été simplifié à l'extrême et le nombre des paramètres 1éduit 
au minimum. 

Mais un tel projet ne peut être réalisé sans l’obtention d’un crédit 
important du C. N. R. S. Aussi avons-nous dû nous contenter pour 
l'instant de porter l’effort expérimental sur la réalisation des sources 
de protons à grand rendement et la construction des lentilles électro- 
statiques. 


ConcLusioN 


L'étude des lentilles électrostatiques nous a conduit à une analyse 
assez détaillée des possibilités offertes par l'optique des protons. Nous 
voyons bien quelles en sont les difficultés essentielles dues à l'emploi 
nécessaire de hautes tensions de l’ordre de 300 000 volts au moins et 
de supports porte-objet extrêmement minces. Sans doute, seule l’expé- 
rience permettra de juger la valeur de ces conclusions, mais il ne 
nous paraît pas téméraire d'affirmer que l'emploi de protons per- 
mettra d'obtenir des pouvoirs séparateurs 10 fois supérieurs à ceux 
des meilleurs microscopes électroniques, c’est-à-dire des grossisse- 
ments utiles de l’ordre de 600 000. On réalisera ainsi un progrès du 


même ordre que celui qui a permis de passer de l’optique de la 
lumière à l'optique des électrons. 
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CONTRIBUTIONS A L'ÉTUDE 
DE LA 


PHOTOLUMINESCENCE DU SULFURE DE ZINC 


Par Jean SADDY 


SOMMAIRE. — Dans la première partie de ce travail, j'étudie les 
actions extinctrice et sensibilisatrice des métaux du groupe du fer sur la 
photoluminescence des sulfures de zinc à luminogène cuivre. 

En ce qui concerne l’action extinctrice, nous admettons, M. M. Curie 
et moi-même, que ce phénomène paraît devoir être rapporté à un transfert 
d'activation d’un centre luminescent excité (à base cuivre) à un centre 
comprenant un atome de fer, pour lequel la désactivation se produirait. 
ensuite sous forme thermique, sans émission de lumière, les centres au fer 
n'étant, en effet, que peu ou pas luminescents.Cette hypothèse prend appui 
sur des mesures de photoconductibilité du sulfure de zinc phosphorescent à 
teneurs diverses en fer, cobalt ou nickel ; les résultats montrent que, aux 
basses concentrations en métaux étrangers, l'excitation du groupement 
luminogène persiste, alors que la Iluminescence est déjà très affaiblie. Un 
calcul permet d'évaluer aux environs de 130 A l’ordre de grandeur des 
distances maxima de transfert dans le cas du cobalt, qui paraît être 
l’extincteur le plus puissant. Des essais effectués à la température de l'air 
liquide me permettent de penser que le transfert d’activation se fait au 
moment même où va s'effectuer le retour de l’électron de phosphorescence 
au centre luminogène, après qu’il a été extrait de son niveau de fixation 
momentanée dans le réseau. 

J'ai incidemment comparé les spectres d'émission de luminescence des. 
sulfures de zinc à luminogène cuivre avec ou sans addition de métaux du 
groupe du fer : il semble que la présence du fer modifie le spectre. 

Je mets ensuite en évidence un phénomène qui n’avait pas encore été 
signalé : la forte sensibilisation de l’action extinctrice des rayons de grande 
longueur d’onde provoquée par la présence de traces de fer, cobalt ou nickel 
dans le sulfure de zinc à luminogène cuivre. Je définis «l’effet relatif 
d'extinction », j'étudie ses variations en fonction du temps pour chacun 


des produits expérimentés, et j'expose le mécanisme probable de cette 
action. 


La deuxième partie de ce travail a pour objet la comparaison expéri- 
mentale et la discussion, au point de vue de la théorie de la phosphores- 
cence, des principaux types de formules proposés pour représenter le déclin 


| 
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naturel de la phosphorescence du sulfure de zinc à phosphorogène cuivre. 
Après avoir rappelé les principaux dispositifs expérimentaux utilisés et 
les théories développées antérieurement, je décris le photomètre à glaze- 
brooks et la méthode opératoire qui m'ont permis, par des mesures pré- 
cises commencées dès le début du déclin et poursuivies jusqu’au seuil de 
visibilité, de mettre à nouveau à l’épreuve les différentes formules adop- 
tées jusqu'ici : formules hyperboliques ou exponentielles, à un ou plusieurs 
termes. Les résultats obtenus indiquent que les formules à terme unique 
ne peuvent être utilisées pour un déclin prolongé. Pour une meilleure 
représentation, il faut en venir à une formule à termes multiples. Je mon- 


‘tre que l’on peut utiliser concurremment la forme en somme de termes 


hyperboliques et la forme en somme de termes exponentiels du premier 
degré en £. Cependant, cette dernière forme me paraît préférable, car elle 
est en accord avec les théories actuellement admises pour le mécanisme 
du déclin de la phosphorescence : elle a, en particulier, l’avantage d'indi- 
quer, au moins grossièrement, la répartition des durées de vie au cours 
du déclin. Je calcule cette répartition pour le sulfure de zinc que j'ai 
étudié, et je montre que ce ne sont pas les niveaux discrets de fixation 
momentanée des électrons de phosphorescence de moindre énergie qui 
sont les plus nombreux : la distribution a une allure statistique. 


PREMIÈRE PARTIE 


ACTIONS EXTINCTRICE ET SENSIBILISATRICE 
DES MÉTAUX DU GROUPE DU FER 
SUR LES SULFURES DE ZINC A LUMINOGÈNE CUIVRE 


INTRODUCTION 


L'action extinctrice des traces de fer introduites accidentellement 
lors de la préparation des sulfures phosphorescents est un phéno- 
mène bien connu de tous ceux qui se sont occupés de ces composés. 

Pour préparer le sulfure de zinc, on sait que l'on opère par préci- 
pitation à partir de produits très purifiés. Après lavage et séchage, 
on obtient une matière cornée que l’on broie, puis que l’on calcine à 
l'abri de l'air vers 1 1000. | 

Si l'on calcine sans addition de luminogène, on a une masse blan- 
che sans phosphorescence bien marquée ou avec une phosphorescence 
vert-bleu assez fugace sur laquelle se détachent des points noirs et 
des points très lumineux; les premiers sont dus à des particules 
toxiques pour la phosphorescence, particulièrement des particules de 
fer ; les points brillants correspondent à des poussières cuprifères. 
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Les unes et les autres sont toujours répandues dans l'atmosphère des 
laboratoires. 

Si l’on calcine après addition d’un luminogène convenable, par 
exemple quelque 1/100000 de cuivre, on obtient une intense et dura- 
ble phosphorescence verte ; mais la masse présente encore des 
régions noires dues au fer, si l’on n’a pas eu soin d'appliquer « la 
technique pasteurienne de l’asepsie » (t). 

Les sulfures alcalino-terreux phosphorescents présentent égale- 
ment ces phénomènes : c’est ainsi que Lenard (2) signale la nécessité 
de vérifier, au moyen de la réaction au ferro-cyanure de potassium, 
l'absence de fer dans le carbonate de calcium servant à la préparation 
du sulfure de calcium ; pour un carbonate de calcium qui donnait à 
peine cette réaction, la somme de lumière (après calcination en pré- 
sence de soufre et de luminogène bismuth 2/10000) n'atteignait 
que 77 au lieu de 100 dans le cas où l’on avait éliminé le fer. Une 
réduction analogue était obtenue par addition, au sulfure pur, de 
4.106 g. de fer par g. de sulfure. 

Les mêmes faits se retrouvent avec le nickel et le cobalt. R. Cous- 
tal (3) range le fer, le cobalt et le nickel parmi les cinq métaux 
«hyperactifs » pour le SZn, les deux autres métaux étant les phos- 
phorogènes bien connus, cuivre et manganèse. On sait que Coustal 
obtient par auto-réaction du zinc et du soufre, sans addition de 
métal étranger, un produit très luminescent ; on n’est pas fixé d’ail- 
leurs sur la nature des centres luminescents de ce sulfure de zinc 
ainsi préparé. En ajoutant, avant l’auto-réaction, du chlorure de fer, 
de nickel ou de cobalt, il observe aussi que ces éléments agissent 
comme poisons de la phosphorescence. 

La sensibilité du sulfure de zinc au nickel est du même ordre que 
celle du fer (10), le cobalt serait un «hyperactif» plus puissant 
encore (sensibilité 10—7, supérieure à celle de l’analyse spectrale). 

Je ferai incidemment remarquer que la notion d’ « hyperactivité » 
se rattache à la possibilité de pénétration de ces atomes hyperactifs 
dans le réseau cristallin du sulfure de zinc. Cette dernière question a 
fait l’objet d’une série de travaux (1). On a notamment comparé à 
ceux du zinc et des métaux alcalino-terreux les diamètres atomiques 
ou ioniques (Goldschmidt, Pauling) des métaux étrangers ajoutés, 
sans pouvoir tirer des conclusions précises ; dans bien des cas, il ya 
influence de l’impureté introduite lors de la calcination alors que le 
diamètre ionique de cette impureté est plus grand que celui du métal 


du réseau. Si nous envisageons ici les diamètres ioniques, Gold- 
schmidt indique : 


Fet+—1,66.10-% cm. Cot+—1,64.10—$ cm. Nitro 0 10 temE 


alors que le diamètre ionique pour le Zn++ est de 1,66.10—# cm. 
Tous ces nombres sont du même ordre et cela n’exclut pas la 
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possibilité d’une pénétration ; d'autant plus que pour Cu++ le 
diamètre ionique est de 1,g2.10-* cm., et que sa pénétration est 
indiscutable dès que la température atteint quelques centaines de 


degrés (1). 
CHAPITRE PREMIER 


Action extinctrice des métaux du groupe du fer 
sur les sulfures phosphorescents. 


Si le fait de l’action extinctrice des métaux du groupe du fer sur 
les sulfures phosphorescents est signalée depuis un certain temps, 
on n’en avait pas encore donné une explication satisfaisante, et 
même, semble-t-il, on n'avait pas recherché cette explication. La 
notion d'hyperactivité de Coustal n’explique pas l'extinction. 
Lenard (2) pense que dans une substance luminescente l'atome de 
fer occupe la place des centres de phosphorescence ; il faudrait envi- 
sager un déplacement du cuivre par le fer dans ces centres, d’une 
manière analogue au phénomène chimique classique. 

Nous appuyant sur la théorie de J. et F. Perrin sur les transferts 
d'activation dans les solutions fluorescentes, nous avons pensé, 
M. Maurice Curie et moi-même(5), que le curieux phénomène de 
l'extinction de la luminescence des sulfures par les métaux du 
groupe du fer paraît devoir être rapporté à un transfert d'acti- 
vation d'un centre luminescent excité (à base de cuivre) à un centre 
comprenant un atome de fer pour lequel la désactivation se pro- 
duirait ensuile sans émission de lumière ; les centres au fer, en 
effet, ne sont que peu ou pas luminescents comme l’ont montré de 
nombreuses observations, en particulier celles rapportées au début 
de cet exposé. 

Dans les luminescences en milieu solide, des phénomènes de 
transfert d'activation existent naturellement comme dans les solu- 
tions fluorescentes et leur importance nous apparaît même de plus 
en plus grande. Déjà, G. Urbain et P. Lenard rapportent certaines 
observations curieuses qui doivent s'expliquer par un mécanisme de 
ce genre. Un premier exemple net a été donné par R. Thomaschek (6), 
qui montra que la photoluminescence du SrS(Sm) — sulfure de 
strontium à luminogène samarium — se trouve très augmentée par 
l'addition de gadolinium. De même, S. Rothschild (7) indique 
notamment que, dans un CaS(Sm), l’addition de traces de bismuth 
confère au produit une excitabilité très grande à la lampe à incan- 
descence, avec émission du spectre caractéristique du samarium, 
alors que sans bismuth le CaS(Sm) ne s’excite que fort mal avec la 
même source, dont l'émission ultra-violette est faible. 
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De même, l'excitation de la phosphorescence de longue durée des 
sulfures alcalino-terreux et du sulfure de zinc paraît bien mettre 
aussi en jeu des transferts d'énergie entre le diluant et l'Impureté 
luminogène (8). 

Nous avons cherché à vérifier par des mesures de photoconducti- 
bilité notre hypothèse sur le mécanisme d'extinction par transfert 
d'activation. 

L'excitation de la phosphorescence des sulfures est liée à une 
ionisation du luminogène qui apparaît dans les mesures d'émission 
photoélectrique extérieure et de photoconductibilité interne dans 
les sulfures alcalino-terreux. Dans le sulfure de zinc, il n'y a pas 
d’effet photoélectrique extérieur, mais on peut mettre très facile- 
ment en évidence l’effet de photoconductibilité interne ; cet effet cor- 
respond principalement au déplacement d'électrons détachés par 
l'excitation et portés dans les bandes de cenductibilité du réseau 
cristallin; ces bandes sont formées par des niveaux énergétiques 
supérieurs communs aux divers ions de ce réseau, selon la concep- 
tion due initialement à A. H. Wilson(2) et qui sert de base aux 
théories modernes sur les semi-conducteurs. L'étude de ces phéno- 
mènes de photoconductibilité et de photoélectricité est évidemment 
des plus précieuses pour l'étude de la phosphorescence. 


Mesures de photoconductibilité de SZn phosphorescent à teneurs 
diverses en métaux étrangers. — Dans une première série d'essais, 
nous avons opéré par la méthode si élégante et pratique de Coustal 
et Prevet : auto-réaction du zinc et du soufre purs, en présence 
d’acide borique comme fondant et régulateur de la réaction. Le 
mélange, en proportion équimoléculaire, de zinc métal en poudre 
très fine et de soufre en poudre est additionné de 5 0/0 d’acide bori- 
que, les métaux étrangers étant ajoutés à l’état de chlorures avant la 
réaction ; on dispose le tout dans un creuset largement ouvert, on 
place au centre un petit noyau d’amorçage formé du mélange 
Zn + $ sans acide borique, on allume avec une flamme ; la réaction 
est très violente et pour ainsi dire instantanée. Le sulfure de zinc 
formé est débarrassé de son acide borique (extraction à l’acétone 
dans un appareil Soxhlet), puis soigneusement lavé et séché. 

Pour mesurer la conductibilité, on dispose le sulfure de zinc dans 
une longue rainure de 1 mm. de large et de 1 mm. de profondeur, 
constituée par deux petites barres de fer fixées parallèlement l’une à 
l’autre sur une base d’ambre. L'un des bords de la rainure est en 
communication avec la tension (200 volts environ) et l’autre bord 
avec un électromètre. Le sulfure de zinc est insolé à refus avant la 
mise à la tension, et la mesure de conductibilité est faite sous l’éclai- 
rement; on observe la vitesse de dérive du spot sur la règle. Le 
courant se polarisant assez rapidement, on a soin d'opérer dans des 


ÉTUDE DE LA PHOTOLUMINESCENCE DU SULFURE DE ZINC 419 


conditions aussi semblables que possible. Les résultats obtenus sont 
groupés dans le tableau ci-dessous, où sont désignées par : 

c, la concentration en métal étranger (en gramme par gramme de 
ZnS)ane 

C, la conductibilité sous la lumière totale d’un arc mercure-verre. 

C’, la conductibilité en interposant un verre de Wood (transpa- 
rence 0,36 L). 

3, les intensités relatives de luminescence sous l’arc. 


TagBLeau I 


Intensités relatives du courant de conductibilité 
et intensités relatives de luminescence 


Conductibilités 


£ rer Concentration |. | | Luminescences 
Métaux ajoutés ë Ê 
G C’ 
Aucun (étalon) . . 0 I 1 1 
Plomb (sans action). 10 0,89 0,85 I 
10 0,91 0,89 I 
102 0,80 0,90 I 
Ferre DATE De 10 0,84 1,10 0,60 
10m! 0,32 0,27 très faible 
ou nulle 
CODAIL E ANT FETE 10—$ 0,95 1,00 0,60 
io 1,07 1,07 0,13 
10 0,02 0,35 très faible 
ou nulle 
107 0,99 0,09 id. 


Remärques. — 1. La conductibilité C' était environ le tiers de la 
conductibilité C. 

2. Les intensités de phosphorescence mesurées une minute après 
l'excitation avaient sensiblement les mêmes valeurs relatives que les 
intensités 9. La conductibilité dans l'obscurité est toujours relative- 
ment très faible, même pour les produits à la concentration 10—#; la 
correction en a été faite. 

3. Le cobalt paraît bien être un extincteur plus puissant que le 
fer. Nous verrons plus loin que le nickel est un extincteur aussi effi- 
cace que le cobalt. 

Ainsi donc, aux basses concentrations en cobalt ou fer l'ioni- 
sation existe toujours — c’est-à-dire que l'excitation du groupe- 
ment luminogène persiste — alors que la luminescence est déjà 
très affaiblie. Il ne s'agit donc pas vraisemblablement d'un simple 
déplacement par'le cobalt ou par le fer du métal actif du centre 
luminogène. 
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Ce n’est qu'aux fortes concentrations en cobalt ou fer que la con- 
ductibilité baisse, mais alors le produit prend une teinte grisâtre, 
devient plus absorbant, et l'excitation des centres luminogènes doit 
être, de ce fait, très affaiblie. 

Dans une deuxième série d'essais, je me suis proposé de vérifier 
et de confirmer ces résultats, en opérant cette fois-ci avec du sulfure 
de zinc phosphorescent préparé selon la technique habituelle, c’est- 
à-dire par calcination du sulfure de zinc en présence de phosphoro- 
gène cuivre avec addition, bien entendu, des métaux du groupe du 
fer; j'ai étudié également l'influence de l’addition de nickel qui 
n'avait pas été considérée dans les essais précédents. 

Le phosphorogène cuivre était incorporé au sulfure de zinc pulvé- 
rulent (à raison de 7.10 g. de cuivre par gramme de SZn) sous forme 
de sulfate de cuivre en dissolution dans l’eau distillée. On ajoutait 
également un mélange en quantités égales de sulfate de sodium, de 
chlorure de sodium, et de chlorure de baryum, destiné à jouer le 
rôle de fondant lors de la calcination et à favoriser ainsi la formation 
des centres phosphorescents. La pâte était rendue bien homogène, 
puis portée à 100° dans une étuve jusqu’à dessiccation ; la substance 
obtenue, réduite en poudre, était mise dans un creuset en quartz; 
celui-ci, recouvert d’une plaque de quartz, était placé dans un creu- 
set de quartz plus grand où il était complètement entouré de sulfure 
de zinc fortement tassé, isolant ainsi la substance de l'extérieur. 
L'ensemble était introduit dans un four préalablement porté à 1 100°; 
la calcination durait une heure. On laissait enfin la substance se 
refroidir lentement dans le four éteint. 

Les résultats, dont les principaux sont groupés dans le tableau 
ci-dessous, confirment les premières expériences de conductibilité 
faites sur le suifure de zinc préparé par la méthode d’auto-réaction 
de Coustal (tableau IT). 


Tagzeau II 


Intensités relatives du courant de conductibilité 
et intensilés relatives de luminescence 


———————————————— TT 


Concentration ERA ES j 
Métaux ajoutés (dans 1 g. Conductibilités Luminescences 
de sulfure) en lumière de Wood |en lumière de Wood 


Aucun , 
Fer. 
Cobalt . 
Nickel . 


. 
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Explication du phénomène de l’extinction par les transferts d’acti- 
vation. — Dans cette explication, nous admettons que l'énergie 
d'activation du centre luminogène peut être transférée à une molé- 
cule dans laquelle est engagé un ion de fer, cobalt ou nickel, ou à 
un de ces ions mêmes. 

Les métaux du groupe du fer sont, comme on le sait, des métaux 
à sous-groupe électronique interne incomplet ; les électrons internes 
sont liés au noyau par un couplage presque aussi lâche que les élec- 
trons périphériques. Il est bien connu que ces métaux peuvent 
absorber des quanta de lumière visible. 

À. À. Guntz a d’ailleurs attiré l'attention sur le rôle spécial que 
paraissent avoir dans la luminescence des sulfures les éléments de 
transition de la classification de Mendeleïeff. Dans le cas des solu- 
tions fluorescentes, la possibilité d’un transfert d’activation entre 
molécules différentes a été mise en évidence par J. Perrin (10):il 
suffit que les bandes d’absorption des différentes molécules soient 
voisines, ce qui correspond à des fréquences d’activation peu diffé- 
rentes, à la résonance. 

Nous avons, pour plus de süreté, vérifié par spectrographie que 
les sulfures de zinc au fer, au nickel, ou au cobalt présentent une 
forte absorption dans les régions spectrales d’excitation du sulfure 
de zinc exempt d’addition extinctrice (violet et début d’ultra-violet). 
Ces produits pulvérulents étaient placés dans des petites cuves à 
faces parallèles (d’une épaisseur de quelques dixièmes de millimètre) 
fortement éclairées et l’on utilisait un spectrographe très lumineux. 

Cherchons maintenant à évaluer approximativement les distances 
maxima de transfert. Le produit qui s’est révélé le plus sensible est 
celui contenant du cobalt à la concentration de 1.10% g. de cobalt 
par gramme de sulfure de zinc; l’intensité de luminescence de la 
substance était réduite aux 6/10 de sa valeur en l’absence de cobalt 
(voir tableau 1); la perte pour la somme de lumière doit être voisine 
également de 4/10 (voir remarque 2 du même tableau). 

r cm° desulfure de zinc pèse sensiblement 4 g.; il contient 4.10—$g. 


3 ÿ 4.10—$.6. 10° 
de cobalt, soit environ ———— 


Soit alors æ la distance maximum de transfert ; la luminescence est 
éteinte, du fait du transfert, dans le volume : 


— /.10!5 atomes réels de cobalt. 


h.1016. : mx —\1,0.10!7x? 


et l’on a sensiblement : 


1,6, 100% 1 — 0,6 


1 #4 I — 0,4 


xæ—130À. 
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Ainsi, cette protection s'effectue au trayers de plusieurs dizaines 
de mailles du réseau. Remarquons que, en ce qui concerne les dis- 
tances de transfert à envisager pour la fluorescéine en solution 
aqueuse, on est conduit, par l’étude de la baisse du rendement avec 
la concentration, à envisager des distances de transfert de l’ordre 
de 80 À. Il semble donc que, dans le phénomène d’extinction des 
sulfures phosphorescents par les métaux du groupe du fer, on assiste 
à des transferts sur des distances encore plus grandes. 

Comme nous l'avons déjà dit, le simple transfert d'énergie du 
centre luminogène excité à un centre de fer, cobalt ou nickel, 
suffit à expliquer l'extinction, car, comme l'ont montré Lenard et 
d’autres expérimentateurs, ces derniers centres sont peu ou pas 
photoluminescents. La désactivation ultérieure de ces centres se 
ferait sous forme thermique, mettant par exemple en jeu une succes- 
sion de niveaux entraînant des émissions de quanta de faibles fré- 
quences. 

La question se pose de savoir à quel moment s'effectue le passage 
de l’énergie du centre luminescent au centre d’extinction. Le plus 
normal est d'admettre que ce transfert se fait au moment même où 
va s'effectuer le retour de l’électron de phosphorescence au centre 
luminogène, après qu’il a été extrait de son niveau de fixation 
momentanée dans le réseau. À ce moment, l’énergie d’activation du 
centre luminogène passe au centre extincteur et le centre luminogène 
reprend son état normal. J’ai fait des essais dans l'air liquide qui 
semblent confirmer ce point particulier : 

On sait que lorsqu'on insole à la lumière de Wood, au travers 
d’un vase de Dewar non argenté, du sulfure de zinc maintenu à la 
température de l’air liquide, ce sulfure présente une belle lumines- 
cence brève ; mais en masquant la lumière excitatrice, on n’observe 
pas de phosphorescence durable. Si l’on sort le sulfure de l'air 
liquide et qu’on le laisse se réchauffer sans réinsolation, il y a une 
émission lumineuse intense : c’est un phénomène de thermolumines- 
cence ; tout se passe comme si, aux basses températures, les élec- 
trons de photoluminescence brève pouvaient seuls revenir sur leur 
niveau de départ. , 

Or, si l’on compare les intensités de luminescence brève dans l’air 
liquide pour le ZnS(Cu) et le ZnS(Cu + Fe) d’une part, et d'autre 
part les intensités de thermo-luminescence après réchauffement pour 
ces mêmes sulfures, on trouve que ces deux intensités sont sensible- 
ment réduites dans le même rapport et cela pour des temps très 
variables avant le réchauffement ; ceci paraît impliquer que la désacti- 
vation se produit au moment du retour à l’état normal du centre 
luminogène, car, sans cela, on devrait avoir pour le sulfure au fer 
une émission de thermoluminescence beaucoup plus réduite que 
l'émission de luminescence brève. 
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J'ai voulu rechercher s’il y avait des différences entre les spectres 
d'émission de luminescence des ZnS(Cu) avec ou sans addition de 
métaux du groupe du fer. On sait que ces spectres d'émission des 
sulfures phosphorescents sont très étalés ; les bandes, très diffuses, 
ont des largeurs de plusieurs centaines d'angstrôms et les limites 
sont très difficiles à préciser. 

La largeur considérable de ces bandes d'émission tient à de multi- 
ples causes, notamment au fait que les centres luminescents sont 
placés dans le champ électrique intense interionique du réseau dans 
des conditions qui ne sont pas d’ailleurs identiques pour tous les 
centres ; les niveaux énergétiques externes s’en trouvent fortement 
modifiés ; mais les énergies d’oscillations atomiques interviennent 
aussi, qui ne sont pas nettement quantifiées à cause des interactions 
avec les atomes voisins. 

Dans le cas actuel, il semble bien qu'il y ait des changements nets 
dans les spectres d'émission par l’adjonction de fer. Ce serait évi- 
demment l'importance des interactions entre les centres luminogènes 
et les centres extincteurs au fer qui pourrait varier avec les lon- 
gueurs d'onde le long de la bande d'émission. 


CHAPITRE II 


Action sensibilisatrice aux rayons rouges et infra-rouges 
des métaux du groupe du fer 
sur les sulfures phosphorescents. 


J'ai constaté que la présence de traces de fer, nickel, cobalt dans 
le ZnS avant la calcination, outre l'effet d'affaiblissement de 
l'éclat de luminescence qui vient d'être étudié, produit aussi une 
forte sensibilisation à l’action extinctrice des rayons de grande 
longueur d'onde. Ce fait, accompagnant la présence des métaux du 
groupe du fer, n’avait pas encore été signalé. | 

Mes observations ont porté principalement sur certains produits à 
teneurs en fer, nickel ou cobalt relativement faibles, ayant servi 
dans l’étude précédente : 


ZnS(Cu + Fe) à 7.10-° g. de cuivre et 5.10—° g. de fer par gramme 
de sulfure ; 
ZnS(Cu + Co) à 7.10 g. de cuivreet 5.10% g.de cobalt par gramme 


de sulfure ; 
ZnS(Cu + Ni) à 7.10 g. de cuivre et 5.10 g. de nickel par gramme 


de sulfure. 
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Tous ces produits présentent encore une assez belle luminescence 
à la lumière de Wood; mais si l'on cherche à les exciter à l’aide 
d'une lampe à incandescence riche en radiations rouges, on con- 
state que les intensités initiales de luminescence sont très faibles 
(tableau IT) : 


TaBzeaAu lIIl 


. Intensités Intensités 
Produits sous lumière Wood |sous lumière blanche 
ZnSiCu/Re)te 796. AUS À 0,25 0,02 
ZnS (Cu, Co). Le + 0,25 0,02 
PAUSROUMINETE EME. Tr 0,20 0,02 


1 


Pour éclaircir ce phénomène, je me suis proposé tout d’abord de 
tracer les courbes de déclin de luminescence de ces produits excités 
à saturation par la lumière de Wood, d’une part sans faire agir les 
rayons rouges et, d'autre part, sous l’action constante d’un faisceau 
de rayons de longueurs d’onde s'étendant entre 0,71 & et 0,64 y. La 
source de lumière rouge était une lampe à incandescence masquée 
par ua verre-écran fortement chargé en oxyde de cuivre. La faible dif- 
fusion de cette lumière rouge sombre par les sulfures n'intervenait 
pas d’une manière appréciable dans les mesures et il fut inutile de 
l’éliminer par un écran. 

J'ai étudié, en même temps que les sulfures de zinc à additions 
étrangères dont je viens de parler, un sulfure de zinc à 7.105 g. de 
cuivre (par gramme de sulfure de zinc) sans addition étrangère et 
préparé dans les mêmes conditions que les autres. 

Les mesures d’intensités de phosphorescence ont été faites à l’aide 
d’un photomètre spécial à glazebrooks permettant de juxtaposer 
parfaitement à une large plage de sulfure de zinc la plage étalon à 
éclairement variable; son fonctionnement s’est montré des plus satis- 
faisants pour une période de déclin s'étendant entre 1/2 minute et 
plusieurs heures. Cet appareil et son mode d'utilisation seront décrits 
dans la deuxième partie de ce travail ; j’exposerai à ce moment les 
conclusions que j'en ai tiré relativement à la loi et aux formules 
représentatives du déclin. 

Les très nombreuses mesures que j'ai faites ont naturellement 
montré que le déclin de la phosphorescence était, pour une même 
substance, rendu plus rapide par la présence de lumière rouge, et 
ceci aussi bien pour le produit sans addition métallique que pour les 
autres. 


L'étude du déclin permet de préciser le phénomène de: la sensi- 
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bilisation à l’action extinctrice des rayons rouges. Je suis amené à 
définir, pour cela, ce que nous pourrons appeler «l'effet relatif 
d’extinction ». 

L'effet relatif d'extinction par le rouge et l'infra-rouge à 
l'instant t est le rapport e de la somme de lumière qui disparaît 
pendant le temps df sous l’action des rayons infra-rouges à la 
somme de lumière émise sans action des rayons infra-rouges. 


On a : 


ess ddt— S'dt 9" 
CR RE 
La représentation linéaire des déclins en log tg (0 — 06,) et 


log (4 + a), telle que je l'exposerai dans la deuxième partie, rend 
particulièrement facile le calcul de 5'/5 à différents instants : à chaque 
temps { correspond sur chaque droite une valeur ô qui permet le cal- 
cul de cos? 6 et de l'intensité à cet instant. 


40 
0 t(enmn) 10 20 Fe 


Fig. 1. 


La figure r indique les variations de e en fonction du temps pour 
les quatre produits expérimentés. 

Dans l'examen de ces courbes, il ne faut pas oublier que la concen- 
tration en fer est 10 fois plus grande que la concentration en nickel 
ou en cobalt. On retrouve encore ici pour l'effet relatif d'extinction 
par l’infra-rouge une action plus grande du nickel et du cobalt que 
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du fer, comme pour la réduction de l’excitation de la luminescence 
par les ultra-violets. 


Rappel des actions des radiations de grande longueur d’onde sur 
les sulfures phosphorescents. — On sait que les radiations rouges et 
infra-rouges produisent sur les sulfures phosphorescents un curieux 
effet d'augmentation momentanée de la luminescence suivie d'une 
rapide décroissance. On peut montrer très directement que les radia- 
tions infra-rouges agissent non seulement comme accélératrices 
mais aussi comme extinctrices, en concentrant un faisceau infra- 
rouge en une tache de quelques millimètres de diamètre au milieu 
d'une large plage de sulfure placée dans un faisceau excitateur de 
lumière de Wood. Dans ces conditions, on observe avec tous les 
sulfures phosphorescents une tache noire sur un fond d’une belle 
luminosité : ce qui démontre bien qu'il n’y a pas seulement accélé- 
ration, mais aussi extinction. L'effet d'accélération se met en évi- 
dence en déplaçant la plage de sulfure : il apparaît une plage lumi- 
neuse suivie d’une traînée très sombre après le passage des rayons 
infra-rouges. 

En ce qui concerne l’accélération, on admet qu’elle est simplement 
due à l’extraction par les rayons de faible fréquence des électrons de 
phosphorescence libérés par l'excitation et momentanément fixés sur 
les niveaux discrets du réseau. 

L'effet d'extinction semble résulter d'une action perturbatrice sur 
les électrons des atomes de soufre, ce qui modifie le champ au voisi- 
nage des centres luminogènes (11). 


Explication proposée pour l’action sensibilisatrice aux rayons 
rouges et infra-rouges des métaux du groupe du fer sur les sulfures 
phosphorescents. — Dans les mesures précédentes, le flux du rayon- 
nement rouge et infra-rouge utilisé était assez faible pour que la 
décroissance de la phosphorescence puisse être suivie pendant un 
temps suffisamment prolongé ; il en résultait que l'effet d'accéléra- 
tivn par les rayons rouges et infra-rouges était masqué par le déclin 
normal ; il provoquait simplement une diminution de l'effet relatif 
d'extinction, qui n’atteint sa valeur maximum que lorsque l'effet 
d'accélération devient négligeable. 

D'ailleurs, les transferts d'activation aux atomes de fer, nickel ou 
cobalt diminuent cet effet d'accélération. C’est très probablement la 
raison pour laquelle l'effet relatif d'extinction atteint plus rapidement 
son maximum pour les sulfures au fer, nickel ou cobalt que pour le 
produit sans addition. 

Le fait que l'effet relatif d'extinction atteint rapidement son maxi- 
mum pour les sulfures contenant les métaux du groupe du fer expli- 
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que bien que ces produits soient faiblement luminescents en lumière 
blanche, étant donné, d’une part, la forte proportion de radiations 
de grande longueur d’onde existant dans cette lumière et, d’autre 
part, l'effet extincteur particulièrement élevé de ces radiations sur 
ces sulfures, 


Etude comparative des actions des différentes radiations d’un spectre 
continu sur les ZnS(Cu) avec ou sans addition de métaux du groupe du 
fer. — Si l’on projette un spectre continu sur une surface enduite 
d’un sulfure phosphorescent quelconque, préalablement insolé, toute 
la région recevant les radiations peu réfrangibles est éteinte ; cette 
action extinctrice se fait d’ailleurs sentir jusqu’au voisinage des 
régions d’excitation, vers le violet et l’ultra-violet. Mais on constate 
l'existence dans l’infra-rouge de deux maxima d'action. Ce phéno- 
mène résulte, comme nous l’avons vu ci-dessus : a) d’un effet accélé- 
rateur de la phosphorescence suivi d’une rapide décroissance (ceci, 
dès le début de l’action des rayons rouges et infra-rouges); b) d'un 
effet extincteur direct, responsable en particulier, d’après Lenard, 
des maxima d'action. 

J'ai comparé les sulfures que j'étudiais, en utilisant comme source 
l'arc au charbon et comme système dispersif un prisme au sulfure de 
carbone. Les substances étaient insolées pendant 5 minutes, puis 
soumises à l’action du spectre pendant 30 secondes ; on les mettait 
ensuite au contact d’une plaque sensible panchromatique. Les positifs 
des clichés ainsi obtenus n’indiquent pas de différences sensibles, 
qu'il y ait ou non addition de fer, cobalt ou nickel. 

Ceci est en accord avec l'hypothèse de transfert d’activation du 
centre luminogène au centre comportant le métal extincteur : a) l’éner- 
gie nécessaire à l'extraction de l’électron perturbé hors de son niveau 
de fixation momentanée dans le réseau devant être la même quelle 
que soit la nature du centre, à base de cuivre ou de fer, qui capte 
ensuite cet électron pour le retour à l'état normal; b) l'effet d’ex- 
tinction résulte d’une action directe des rayons rouges et infra-rouges 
sur des atomes de soufre. 
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DEUXIÈME PARTIE 


COMPARAISON EXPÉRIMENTALE PRÉCISE 
ET DISCUSSION DES PRINCIPAUX TYPES DE FORMULES 
PROPOSÉS POUR LA LOI DE DÉCLIN NATUREL 
DE LA PHOSPHORESCENCE DU SULFURE DE ZINC 
A PHOSPHOROGÈNE CUIVRE 


CHAPITRE PREMIER 


Rappel des principales théories proposées 
pour la phosphorescence. 


- Le déclin naturel de la phosphorescence avec le temps a fait 
l’objet de nombreux travaux et bien des théories ont été émises à ce 
sujet. J'ai voulu mettre à nouveau à l'épreuve, par des mesures pré- 
cises commencées dès le déclin et poursuivies jusqu’au seuil de visi- 
bilité, les différentes formules proposées, en opérant sur du sulfure 
de zinc à luminogène cuivre. 

Edm. Becquerel (12), qui fit les premiers travaux importants sur 
la question, supposait que la lumière excitatrice provoquait la for- 
mation dans la substance d’un composé instable et que celui-ci se 
détruisait ultérieurement avec émission de lumière et retour à l’état 
chimique initial. Cette théorie photochimique de la phosphorescence 
a été reprise et développée par Wiedemann et Schmidt (13) et par 
Debierne (14); mais elle a le défaut de ne pouvoir donner un schéma 
simple et clair du mécanisme de l’absorption et de l'émission de 
lumière par les molécules luminescentes. 

J. et F. Perrin (15) partent de la notion de « molécules actives » 
imaginée par Arrhenius pour rendre compte du processus des réac- 
tions chimiques. Ils supposent que certaines molécules absorbent un 
quantum d'énergie radiante et sont amenées ainsi dans un état activé. 
Elles peuvent, dans certains cas, revenir spontanément, sans aucun 
secours extérieur, à leur état normal, avec émission d’un quantum 
lumineux : il y a alors fluorescence. Mais les molécules activées peu- 
vent, dans d’autres cas, retomber dans un nouvel état stable diffé- 
rent du premier, d’où elles ne sont tirées que par absorption d’un 
quantum d'énergie assez faible pour être emprunté à l'agitation 
moléculaire ou à la radiation isotherme correspondant à la tempé- 
rature du corps : on a ainsi une sorte de « fluorescence retardée », 
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qui est la phosphorescence. J. et F. Perrin ne font aucune hypothèse 
précisant la nature de l’état activé. 

P. Lenard et Sem Seeland (16) ont, les premiers, donné une théorie 
électronique de la luminescence en utilisant le schéma atomique de 
Rutherford-Bohr. Pendant la calcination nécessaire à la préparation 
de la substance phosphorescente, il se formerait des centres lumino- 
gènes de constitutions et de tailles très variables où seraient associés 
en une sorte de complexe le luminogène et les éléments du diluant 
et du fondant. La radiation excitatrice apporterait l'énergie néces- 
saire au détachement d’un électron d'un atome luminogène du centre 
(Cu, par exemple). Cet électron serait capté par un atome voisin 
(S, O, Se, etc.), et les deux ions ainsi formés constitueraient une 
« paire polarisée » ; le centre serait alors excité. Sous l'influence 
de l'agitation thermique du centre, l’électron serait libéré, et son 
retour à sa place initiale s’effectuerait avec émission d’énergie 
de luminescence. Pour expliquer la longue durée d’émission de 
phosphorescence, Lenard est amené à supposer que les centres 
ont des vies moyennes différentes ; il admet que l’agitation thermi- 
que a d’autant moins d’action sur le centre que celui-ci est plus gros : 
d’où la nécessité d’envigager une très grande variété de centres. 

Maurice Curie (11) a introduit dans les conceptions de Lenard la 
théorie des niveaux énergétiques et a montré qu'il était inutile de 
supposer une variété pour ainsi dire infinie de centres différents. Les 
électrons détachés du centre luminogène par l'excitation sont soumis 
au champ électrique existant entre les ions du réseau cristallin ; par 
suite de leur faible vitesse, ils sont rapidement arrêtés et se fixent 
sur des niveaux discrets d’hétérogénéité. Le retour spontané étant 
impossible, il est nécessaire qu'intervienne un apport d'énergie de 
l'extérieur par l’intermédiaire d’un choc ou d’un rayonnement. La 
probabilité de retour dépendra donc de la température, et aussi du 
temps écoulé depuis la fin de l'excitation, car les électrons fixés sur 
les niveaux d’hétérogénéité les moins profonds sont libérés avant les 
autres. 

Dans ces conditions, on ne peut s'attendre à ce que les lois de 
déclin de l'intensité de la phosphorescence en fonction du temps 
puissent se représenter par des formules restant assez précises et 
générales tout en conservant des formes simples. 

On a souvent admis, comme assez convenablement représenta- 
tive des résultats expérimentaux, la formule proposée par Edm. Bec- 


querel : 


ds CE 7 


On l’obtient théoriquement en supposant le détachement complet 
des électrons, suivi de leur recombinaison avec un centre ionisé quel- 


conque. ;: 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 2 (Juillet-Août 1947). 30 
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Soit, en effet, n le nombre d’électrons ou de centres ionisés pré- 
sents à l’instant f. Le nombre dn d’électrons se recombinant chacun 
à un centre est, à la fois, proportionnel au nombre x d'électrons 
encore détachés à l'instant é, au nombre n de centres ionisés, et à 
l'intervalle de temps dt : 


dn —— «an?dlt. 
D'où : 
1 I 
RP — al 
Et : 
RAT dn ka 


qui est la forme proposée par Edm. Becquerel. 

Mais ce calcul n’est justifiable que pour le début äu déclin, c’est-à- 
dire quand il reste encore dans les bandes de conductibilité (bandes 
énergétiques communes aux ions du réseau) un nombre d'électrons 
libres relativement grand par rapport à celui des électrons fixés sur 
les niveaux d’hétérogénéité. En outre, la luminescence des premières 
fractions de seconde doit surtout résulter de rentrées d'électrons 
dans les propres centres de départ, ce qui doit être représenté par 
une loi exponentielle à un terme. 

On a bien constaté, d’ailleurs, que la loi hyperbolique du second 
degré ne pouvait rendre compte de la totalité du déclin : la fonction 
n’est pas, en général, linéaire, et même elle ne peut être représentée 
par une suite de segments recülignes (Nichols et Merrit, Ives et 
Lukiesh). 

Edm. Becquerel avait aussi indiqué comme plus satisfaisante la 


formule empirique : 
In(E + c)—= c 


m dépendant de la température pour une même substance. De nom- 
breux expérimentateurs s’en sont servi. 


La forme Y — Atf7%, souvent utilisée dans ces derniers temps 
(Coustal ; Lewschin et A. Romanowsky), n’est qu’un cas spécial de 
la précédente. Elle n’est pas valable pour le début du déclin puisque, 
pour { — 0, elle donne $—w. On la retrouve en admettant qu'il 
existe un grand nombre n de centres excités de durées de vie très 
variables, et que dn est inversement proportionnel au temps écoulé 
depuis la fin de l'excitation : 


1 
dn = — + ndt. 


D'où : 


R—Crur 
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Par suite : 
d 
——kK _. — At) avec k > o 


mais on a trouvé que l’exposant « —# + 1 pouvait être inférieur 
à 1, en particulier aux basses températures. 

Dons le but de caractériser la vitesse du déclin par une seule 
constante, au moins pendant les premiers instants, G. Destriau (17) a 
récemment proposé la loi : 


où le facteur 6, lui-même fonction du temps, représente la vie 
moyenne résultante à l'instant { et dépend de la répartition statisti- 
que des durées de vie moyenne. Cette répartition n'étant pas connue, 
G. Destriau suppose une loi parabolique simple : 
DAT 
et : 
= herri 

Mais cette formule n’a été vérifiée par son auteur que pour des 
excitations brèves aux rayons X et pour les premiers instants de 
déclin. 

Cette tendance à une représentation simple, qui se retrouve dans 
certains mémoires récents, ne pourrait se justifier que par la commo- 
dité qu’elle offre de pouvoir comparer rapidement les déclins de 
différentes substances à l'aide d’un petit nombre de paramètres. Pour 
une représentation plus précise, il faut en venir nécessairement, du 
fait de la complexité des phénomènes de phosphorescence, à une 
formule à termes multiples. 

Lenard et, plus récemment, Kuppenheim (18), opérant tous deux 
sur un CaS(Bi) à phosphorescence très persistante, excité à satura- 
tion, ont été conduits à une expression formée d’une somme d’un 
grand nombre de termes exponentiels dont les coefficients dépen- 
dora de la température, du temps d’excitation, de la concentration 
en luminogène, etc... 

Maurice Curie, admettant, comme nous l'avons vu, non pas la 
diversité des centres imaginée par Lenard, mais celle des modes de 
fixation des électrons de phosphorescence dans le réseau du diluant, 
arrive évidemment à la même conclusion que Lenard. 

T. Muto (19) a essayé de développer en Mécanique SpA 04 
des idées semblables, mais il s’est heurté, pour des modèles aussi 
compliqués et mal connus que les sulfures, à des difficultés insur- 


montables. | 
Remarquons enfin, avec T. Muto, que la vie moyenne dans um 
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certain état métastable y doit être inversement proportionnelle au 
nombre de quanta thermiques ayant une énergie hv — We — Wy, 
w,—= énergie correspondant à une bande de conductibilité dans le 
réseau. Cette vie moyenne doit donc être proportionnelle à : 


3 
CL AIr 


Ceci admis, et si l’on ne considère qu’une profondeur de niveau 
métastable, le nombre d’électrons de phosphorescence fixés sur ce 
niveau à l'instant { pourra être représenté par : 


ct 
EE TEA 
ET 
M—=ne FT. à 


La variation de la somme de lumière en fonction du temps sera 
donc donnée par une formule du même type. Pour un ensemble de 
niveaux métastables de diverses profondeurs, on retrouve une 
somme d’exponentielles. 


CHAPITRE II 


Dispositifs expérimentaux 
utilisés dans les recherches antérieures. 


Les dispositifs utilisés jusqu'ici pour l’étude du déclin de la phos- 
phorescence sont très divers. La plupart des auteurs font des obser- 
vations visuelles à travers des photomètres à égalisation de plages ; 
quelques-uns se sont servis de cellules photoélectriques. Voici quel- 
ques brèves indications à ce sujet : : 

Pour les phosphorescences de courtes durées, Edm. Becquerel 
(1865) plaçait la substance à étudier dans son « phosphoroscope » et 
l'examinait à travers un photomètre à nicols. 

Le dispositif ne pouvait être utilisé pour les luminescences de 
longues durées. Dans ce dernier cas, Edm. Becquerel juxtaposait 
simplement à une plage enduite de la substance phosphorescente 
une plage à brillance variable et connue, constituée par une feuille 
de papier blanc éclairée par transparence à l’aide d’une source colorée 
placée à distance variable de la feuille. 

Entre les déterminations d'Edm. Becquerel et les études relative- 
ment récentes, de nombreux expérimentateurs ont fait des mesures 
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de déclin, en particulier Ch. Henry (1892), Nichols et Merrit (1906), 
Ives et Lukiesh (1912). Les appareils utilisés étaient généralement 
des photomètres à écran translucide éclairé par une source étalon 
placée à distance variable, de préférence à un dispositif à nicols. 
Nichols et Merrit ont suivi les premiers instants de déclin en 
utilisant un disque tournant portant une couche de substance phos- 
phorescente. 

A. A. Guntz (1925) opère avec un photomètre à écran diffusant 
incliné à 45° sur le plan horizontal et éclairé par une source latérale 
placée à distance variable; l'écran est perforé de trous au travers des- 
quels on aperçoit l'écran phosphorescent placé au-dessous. 

Lewschin et À. Romanowski (1933) se servent d’un photomètre à 
cube de Lummer et coins optiques. 

Pour l'étude du déclin de la phosphorescence pendant les premiers 
instants, Lewschin (1935) associe à ce dernier appareil un disque, 
sur le bord duquel est fixée une bande de la substance phosphores- 
cente. Le disque tourne à raison de 1 tour par minute autour d’un 
axe horizontal ; l'excitation, pratiquement instantanée (une fraction 
de seconde), est produite d’une manière continue lorsque la sub- 
stance passe devant un point déterminé de son plan de rotation; 
l'observation se fait en un autre point du même plan. 11 faut remar- 
quer que l'excitation étant de courte durée, on se trouve par consé- 
quent fort loin de l’excitation à saturation ; or, pour opérer dans des 
conditions bien déterminées, il est nécessaire d’atteindre cette excita- 
tion à refus dont l'existence a été en particulier établie avec netteté 
par les travaux de Lenard et de son école. 

Lenard et ses collaborateurs se sont naturellement aussi occupés 
du déclin de la phosphorescence. Dès 1912, ils utilisent à cet effet 
une cellule photoélectrique au potassium ; ils ont étudié à plusieurs 
reprises le sulfure à luminescence violette CaS(Bi). La méthode qui 
leur a paru la meilleure consiste à suivre l’évolution au cours du 
temps de la « somme de lumière » S restant accumulée dans le sulfure. 
Pour cela, la substance est étalée en couche mince et insolée ; puis 
à un instant donné du déclin, on élève rapidement sa température à 
l’aide d’une platine chauffante pour obtenir en un temps suffisam- 
ment court l’émission totale de phosphorescence résiduelle ; on 
mesure à l’électromètre la déviation correspondant à cette émission. 


Ayant trouvé par une série de déterminations la forme de la courbe 
: ds 
S—/f(1). on en déduit celle du déclin de la brillance : 8=— + . 


Cette méthode n’est évidemment pas directe. 
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CHAPITRE II 


Appareils utilisés 
pour les recherches faisant l’objet de ce mémoire. 


J'ai recherché un dispositif répondant le mieux possible aux con- 
ditions suivantes : 

1° exciter la substance jusqu’à saturation ; 

2° étudier le déclin dès les premières secondes (Je décrirai plus 
loin un dispositif à disque tournant qui m’a permis d'étudier le déclin 
entre 1 et 30 secondes); 

3° amener très rapidement l'écran de comparaison à l’égalité de 
brillance avec la plage phosphorescente à n'importe quel moment du 
déclin, même lorsque celui-ci est rapide ; 

‘ 49 réaliser une homogénéité parfaite de l’éclairement de l'écran, 
én particulier pour les éclairements faibles ; 

: 50 utiliser un photomètre visuel permettant l'observation directe 
de larges plages sans le secours d’aucune lunette plus ou moins 
äbsorbante, afin de pouvoir suivre le déclin le plus loin possible ; 

69 obtenir une plage phosphorescente bien homogène et d’une 
étendue suffisante, sans incorporation de diluants ni de colles qui 
pourraient avoir une influence sur l’excitation et l'émission ; 

7° juxtaposer les deux plages de telle manière qu’au moment du 
réglage à l’égalité d'éclairement la ligne de démarcation disparaisse 
totalement ; 

8° connaître la valeur du facteur de transmission du photomètre 
pour chaque réglage effectué. 

J'ai repris, en le modifiant pour le mieux adapter aux conditions 
énumérées, un dispositif indiqué par Maurice Curie et utilisé par 
A. Monteiro (20) pour étudier la phosphorescence des borates de zinc 
au manganèse. 

La source étalon était constituée par une lampe électrique à ruban 
de tungstène de 20 mm. de longueur et 2,2 mm. de largeur, 
placée dans une ampoule en quartz ; on disposait donc d’un objet 
lumineux d’une assez large surface, ce qui permettait de n’utiliser 
que la partie centrale, d’éclat très homogène, pour la formation de 
l'image définitive à la sortie de l’appareil. L’intensité du courant 
alimentant la lampe était maintenue constante à l’aide d’un rhéostat : 
l'intensité lumineuse émise par le ruban de tungstène était d'environ 
200 bougies sphériques. 

La lampe était logée dans une caisse en aluminium afin de réduire 
l’échauffement. La lumière passait par un trou circulaire ménagé 
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dans l’une des parois de la boîte et traversait ensuite le tube d’un 
collimateur à la sortie duquel le faisceau était formé de rayons 
parallèles. 

Le faisceau était alors filtré par une combinaison d’écrans transpa- 
rents € Wratten E» qui lui donnait même coloration que la lumière 
émise par le corps phosphorescent. Puis il traversait un premier 
prisme de Glazebrook, qui était mobile autour d’un axe parallèle aux 
rayons et entraînait dans son mouvement une alidade à vernier se 
déplaçant le long d'un cercle gradué en degrés. Un second prisme 
de Glazebrook était placé au delà du premier, sa direction privilégiée 
étant immobilisée dans la position verticale. 

Le faisceau passait ensuite au travers d’un diaphragme demi- 
circulaire dont le bord rectiligne était bien net. Une lentille conver- 


ms 
mn 


end 


Fig. 2. — Photomètre à glazebrooks. 

1. lampe du photomètre; 2, lentilles convergentes; 3, écran Wratten ; 
& et 7, glazebrooks; 5, cercle gradué; 6, alidade; 8, diaphragme ; 
9, prisme à réflexion totale; 10, écran blanc; 11, substance phosphores- 
cente ; 12, faisceau U. V. 


gente achromatique donnait de cet orifice une image, qu'un prisme 
à réflexion totale renvoyait sur un écran diffusant (fig. 2). 

Les parois intérieures de la boîte renfermant la source et celles des 
tubes contenant les différents dispositifs optiques étaient soigneuse- 
ment noircies. 

Les avantages du glazebrook sur le nicol sont ici particulièrement 
nets : si les faces d’entrée et de sortie du glazebrook sont bien paral- 
lèles entre elles et normales au faisceau incident, il ne se produit pas 
de déplacement latéral du faisceau qui le traverse ; la rotation du 
cristal autour de la direction d’incidence ne modifie pas la position 
des rayons émergents. D'autre part, le champ de polarisation est un 
cône de grande ouverture, et l'orientation du plan de polarisation 
est la même pour des rayons de directions assez différentes : si donc 
le parallélisme des rayons incidents n’est pas rigoureux, on n’en 
obtient pas moins à la sortie du cristal un faisceau d'intensité homo- 
gène formé de rayons tous polarisés dans la même direction. 
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Soit 3, l'intensité du faisceau lumineux tombant sur le polariseur, 
et 0 l'angle des plans de polarisation des deux glazebrouks, l’inten- 
sité du faisceau sortant de l’analyseur est, d’après la loi de Malus, 

Jo 


3— = cos? 8. 
2 


; ; E re ds 
La sensibilité du dispositif, définie par le rapport re est donc 


égalea= 20 sin? 0 ; elle passe par un maximum pour 0 — 45°. La 
2 


valeur de 6 était connue à 1/10 de degré près, grâce au vernier soli- 

daire du polariseur. | 
Je ne disposais que de glazebrooks d’environ 3 cm? de section ; 
cependant l'éclairement 


/ (À 


/ nuait d’une manière 


FATeREan de la plage du photo- 
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ment pour Ü— 9o0. 

L'image donnée par le 
photomètre se formait 
sur une plaque diffusante blanche de grand albedo, en forme de 
demi-cercle. On l’avait obtenue par durcissement d’une pâte à grain 
très fin, mélange de plâtre et de magnésie délayé dans un peu d’eau. 
La pâte avait été introduite avant sa dessiccation dans une cavité 
creusée dans l'écran; cette cavité, de forme cylindrique, d’axe perpen- 
diculaire à l'écran, avait 35 mm. de diamètre et était partagée en deux 
parties égales par le plan vertical passant par son axe ; un seul des. 
deux demi-cylindres ainsi constitués était occupé par la surface diffu- 
sante blanche dont le bord médian avait été rendu parfaitement recti- 
ligne au moyen d’une lame de rasoir, On plaçait dans l’autre moitié. 
de la cavité la poudre phosphorescente à étudier. Les deux plages 
devaient se juxtaposer rigoureusement, sans hiatus ni empiétement, 
le long de la ligne de démarcation, ce qui constituait un point délicat. 
du réglage. 

Un procédé d'observation qui a donné d'excellents résultats con- 
sistait à incliner légèrement le plan de la surface phosphorescente et 
la direction de visée de la manière indiquée par la figure 3 (sur 
laquelle les inclinaisons ont été très exagérées) ; la ligne de sépara- 


Fig. 3. 
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tion est alors la projection A’ de l’arête A sur la surface phosphores- 
cente, et, ainsi, un très faible empiétement de l’image photométri- 
que sur la plage voisine n’est pas vu par l'observateur. 

Afin de soustraire la substance phosphorescente à toute radiation 
perturbatrice entre les différentes expériences consécutives, l’ensem- 
ble des deux écrans était fixé sur le fond d’une boîte dont le couvercle 
était muni d’un obturateur d'appareil photographique. La figure 4 
représente l’ensemble du photomètre. 

La rapidité du déclin dans les premiers instants et l’obligation 
d'éviter, pendant la succession des mesures d’une même expérience, 
tout éclairage et toute lecture susceptibles de fatiguer l’œil, m'ont 
conduit à opérer de la manière suivante : 

1° Evaluation du temps. — Je n’ai pu disposer d’un chronographe 
mais le laboratoire où j'effectuais mes recherches 
possédant un grand nombre de chronomètres, 
j'en plaçais une vingtaine verticalement côte à 
côte dans les alvéoles d’une boîte cloisonnée ; je 
pouvais ainsi commander simultanément à plu- 
sieurs d’entre eux, avec une seule main. Je 
mettais en marche les deux premiers au moment 
même où j'arrêtais l’excitation ; puis, j'appuyais 
sur les boutons du 2° et du 3° au moment du 
premier réglage du photomètre, sur ceux du 
3e et du 4° au deuxième réglage, etc...; à la 
dernière mesure, j’arrêtais simultanément le n° 
et le premier. J’obtenais de la sorte les intervalles de temps séparant 
les différentes mesures ; le premier chronomètre donnait le temps 
total et servait de témoin; l’écart entre son indication et la somme des 
lectures faites sur les autres ne dépassait pas 2 0/0 pendant la première 
heure de déclin. 

2° L'orientation du polariseur au moment d’une mesure était 
repérée grâce à une marque faite sur le disque par une aiguille logée 
en À (fig. 5), dans le levier de manœuvre de l’alidade. En appuyant 
sur le bouton terminant la tête de l’aiguille, on pouvait percer avec 
la pointe de celle-ci une feuille d'aluminium de 0,1 mm. d'épaisseur 
fixée au disque. L'expérience terminée, on replaçait successivement 
l'aiguille dans les différents trous et on lisait sur lecadran les valeurs 
correspondantes de 6. L’aiguille étant bien guidée en A, on revenait 
exactement ainsi aux positions qui n’avaient pu être repérées dans 
l'obscurité. 

La phosphorescence était excitée à l’aide d’une lampe à vapeur de 
mercure à enveloppe de quartz placée dans une boîte. Celle-ci ne lais- 
sait passer le rayonnement que par une fenêtre recouverte d’un verre 
de Wood épais et très chargé en oxyde de nickel. La lampe fonction- 
nant en régime bas, la lumière émise ne contenait pas de radiations 


Fig. 5. 
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rouges. La substance était placée à 75 cm. du brûleur. Dans les condi- 
tions d'irradiation, l'excitation atteignait sa valeur de saturation au 
bout d’un peu moins de 10 mn. pour les corps étudiés (sulfures de 
zinc à luminogène cuivre). 

Toutes précautions avaient été prises pour réaliser pendant les 
mesures l’obscurité la plus complète dans la salle d'expérience et 
éviter les lumières parasites ; en particulier, la région voisine de 
l'écran était entourée de parois noires éliminant tout reflet. 

Voici quelques brefs détails sur les précautions prises et les opéra- 
tions effectuées lors de chaque mesure : 

La lampe à ruban de tungstène du photomètre étaitallumée plusieurs 
minutes à l’avance afin de donner au filament le temps d'atteindre une 
température constante; la même précaution était prise pour la source 
excitatrice. 

L’index du vernier était placé devant la division 30° (forte transmis- 
sion et sensibilité élevée du photomètre) ; puis l’obscurité était faite 
dans la salle et l'observateur attendait une vingtaine de minutes pour 
reposerses yeux. La substance était alors démasquée et irradiée pen- 
dant dix minutes. En agissant sur l’intensité lumineuse de la lampe 
par l'intermédiaire du rhéostat, on réalisait l'égalité d’éclairement 
des deux plages ; on arrêtait l'excitation par un obturateur mécani- 
que et, simultanément, on mettait en marche les chronomètres comme 
il a été indiqué plus haut; on pouvait alors procéder à la première 
mesure, 

L'appareil permettait de faire des déterminations dès la deuxième 
seconde après la fin de l’irradiation et de suivre l’évolution du déclin 
jusqu’à un angle du photomètre égal à 89°, correspondant par consé- 
quent à un éclairement très faible (cos?0 #0,0003). Leréglage du pho- 
tomètre est évidemment délicat à effectuer vers la fin du déclin, mais 
l'extrême lenteur du déclin à ce moment permet, par contre, de faire 
dans cette région un grand nombre de mesures. 


CHAPITRE IV 


Recherche de la loi de déclin de la phosphorescence 
du sulfure de zinc à luminogène cuivre — ZnS(Cu). 


Je me suis volontairement limité à l’étude précise du déclin de la 
phosphorescence d’un ZnS(Cu) à la température ordinaire. J'ai pré- 
paré ce produit selon la technique indiquée par A. A. Guntz (1). Sa 
teneur en cuivre était de 7.105 g. par gramme de sulfure ; l'addition 
fusible était constituée par un mélange en proportions égales de sul- 
fate de sodium, dechlorure de sodium et de chlorure de baryum, cha- 
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cun de ces sels entrant dans la porportion de 1 o/o desulfure. Le pro- 
duit avait été calciné pendant une heure à r100°. Il présentait une 
belle luminescence très persistante. 
J'ai comparé les types de formules qui ont été indiqués plus haut : 
1° Forme hyperbolique à un terme, de Edm. Becquerel : 


D A(E ai 
et les formes : 

 —A(t + a) ° 

LUS ve mb 


qui en sont des cas particuliers. 
2° Dans cette même voie, j'ai essayé une forme hyperbolique à plu- 
sieurs termes du type relativement simple : 


= do + Difé + a)" + af + a) +... 


3° Forme exponentielle proposée dernièrement, à titre de première 
approximation, par G. Destriau : 


5 — 5e Avi. 
4° Forme exponentielle à plusieurs termes du type : 
= Bie-ht+ Bert + 4... (Lenard) 


Les différents coefficients numériques de ces formules étaient déter- 
minés à l’aide de graphiques à coordonnées logarithmiques. 

1. Essai de la formule de Edm. Becquerel et des formules qui en 
dérivent. Emploi d’une somme de termes hyperboliques. 

Supposons vérifiée la loi proposée par Edm. Becquerel et soit, à 
l'instant £ du déclin, 8 la valeur de l’angle des plans de polarisation 
des glazebrooks pour l'égalité de brillance des plages du photomètre, 
on doit évidemment avoir : 


cos?0— A({ + a) * 


À, a et « étant des constantes. 
D'où : 


log cos 0— = log A—° log (t + a). 


Pour une valeur convenable de a, log cos @ doit donc être une 
fonction linéaire de log (t+ a). 

Portant sur l’axe des abscisses log (t + a) et sur l’axe des ordon- 
nées log cos 0, on détermine graphiquement par essais successifs la 
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valeur de a pour laquelle on constate un bon alignement des points 
- œ 
expérimentaux. La pente de la droite obtenue donne la valeur de = et 


l’ordonnée à l’origine permet de calculer À. fr 
J'ai constaté tout d’abord que, pour le SZn(Cu) étudié, la constante a 


n'est pas nulle, ce qui élimine la forme : 5 — C{7 (fig. 6, a). 


. s 
É Log.cos 9 ++ 5 


-1500 


U00 2200 2700 3200 3700 log(t+a) 


Fig. 6. — Graphiques @, b et c. 

Graphique a : a —0; graphique b : a — 300, valeur trop forte; graphi- 
que c : a — 160, valeur satisfaisante. Quelle que soit la valeur attri- 
buée à a, le graphique conserve une courbure pour les grandes valeurs 
de {, ce qui prouve que la correction ne doit pas porter seulement sur é. 


Le déclin pendant la première demi-heure est convenablement 
représenté par : 


d—=A(t + a) * 


avec œ=— 100,4 —= 1,715, A2 1000,"41à température ambiante, ce 
qui élimine également la forme : 


I = A(t + aÿ? (voir fig. 6 et 7, c) 


Mais pour {> 30 minutes, le graphique présente une courbure qui 
ne peut être redressée par le seul choix de a. Procédant alors empirique- 
ment, j'ai trouvé que l'alignement de l’ensemble de tous les points, y 
compris ceux correspondant à la fin du déclin, pouvait être très amélioré 
en corrigeant les valeurs de 0 d’une quantité constante 0, (de l’ordre 
de 30’ à 1°, suivant les substances) déterminée par essais successifs, 
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comme cela a été fait pour a. Notons qu’il ne s'agit pas là d’une 
erreur systématique de lecture au photomètre, l'extinction étant bien 
réalisée pour 0 —go0 (fig. 7, d). 

Enfin, pour obtenir une formule tout à fait satisfaisante, j'ai 
été conduit à porter en ordonnées, non pas log cos (0 — 65), mais 


— log tg (8 — 0), en sorte que l’ensemble des points expérimentaux 
se dispose fort bien le long de la droite : 


— log tg (0— 8) —; log À — log (£+ a). (fig. 7,e 


Jid% 
86, )(e) 


cos D (c) 
cos (8.8, 


0. 
le tg fi 


k 1200 
2200 Echelle p®c 2100 3200 3700 be 
2000 nr a 0 (t+a) 3000 0 
4100 . . F- 2200 En 2100 3200 3100 


Fig. 7. — Graphiques c, dete. 


Partant de cette formule empirique, on peut obtenir cos? 8, sous La 
forme d’une somme de termes hyperboliques et en déterminer aisé- 
ment les coefficients. 4 res 

En effet, en posant pour la commodité de l’écriture : 


tg (0—0)—zx; te 0 —# ; sin 05550 cos; =c; 


on a successivement : 


k+zæ 


1 (1 — kx} c? ka? — 2kx +1 
(k+x) (+) Ha) æ'+1 


+ (1— kx)? 
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k — k? k 2CS a—s 2cS 
cost 22 ctfipt au Lg, age 0 PRE nee 
c?— s? 2cS 
eur Eu PL à 
va T 
1 - 
cos 0— 5? — »cSA? (té + a) ? + (c?—s?)A(é + a) © 
3a 
3 — —— 
ÉscsAe (halo 
qui conduit à la formule de déclin : 
() 5 = 56 + SE + a)" + Sa(é + a) + 


Remarquons bien d’ailleurs que les considérations précédentes 
n’ont d'autre prétention que de permettre d'obtenir commodément à 
partir des résultats expérimentaux les coefficients 3,, 31, 5: des diffé- 
rents termes d'un polynôme en ({ + a)” capable de représenter dans 
son ensemble le déclin de la phosphorescence. C’est un procédé de 
calcul auquel il ne faut pas attacher de signification physique réelle. 

On voit donc que le déclin total ne peut être représenté par une 
formule à un seul terme hyperbolique, mais bien par une somme de 
termes hyperboliques dont le nombre, théoriquement illimité, est en 
pratique réduit par suite de la décroissance rapide de leurs valeurs 
numériques quand on s'éloigne des premiers termes. 

Pour le ZnS(Cu) expérimenté, j'ai trouvé, à la température 
ambiante : 


A=—=,108"; sos: a — 3/2; A — oo 
et la formule devient : 


8.10—— 35.104 + 100) 75 + 4. 102({ + 100) 10 + 14o(£ + 100) 22% 
— 16.10#(f + 100) — 224. r0(é + 100) 75 + 64. 106(4 + 100) 452 
+ 3584. 10%{4 + 100)-%% — 256. 10f(f + 100). 


Le tableau IV ci-après, donne les résultats de vérifications opérées 
à partir d’un certain nombre de points expérimentaux répartis sur 
l’ensemble du déclin depuis 24 secondes après la fin de l'excitation. 

Au temps { — 24 secondes, l’intensité expérimentale est : 5, — 0,214, 
la formule (1) donne avec neuf termes la valeur 3, = 0,216, soit un 
écart relatif de moins de 1 0/0. 

Pour { — 516 secondes, le calcul des trois premiers termes seule- 
ment est nécessaire. 

2. Essai de la formule à un terme en ei. 

De la formule : 


cos? 0 — 3,e—#vi 
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on tire : 
I k _— 
log cos 0 —: log 36 — 160 V£. 


En portant 4/{ en abscisses et log cos Ô en ordonnées, on devrait 
obtenir une droite, mais le graphique ne vérifie pas cette hypothèse ; 
les écarts 0/0 deviennent rapidement très grands (voir tableau Il). 

3. Essai de la forme exponentielle à plusieurs termes à exposants 
proportionnels au temps. 

On peut admettre qu’au bout d’un temps suffisamment grand tous 
les termes de la formule sont annulés sauf un, et l'expression se 
réduit à : 

Bei. 
On peut alors écrire : 
cos? 0 — Be“, 
D'où : 
£ kiM . 
log cost = log B "+7 
M étant le module de transformation des logarithmes : M — 0,4343. 
En portant { en abscisses et log cos Ô en ordonnées, la partie du 


graphique correspondant aux plus grandes valeurs de { se présente 


effectivement sous la forme d’une droite de coefficient angulaire 
M , , , ES : , 
1 = et d’ordonnée à l’origine . log B;. On peut donc évaluer gra- 


phiquement B; et k1. 
Cette première série de déterminations faite, on recherche le 


deuxième terme exponentiel en supposant qu’un peu avant l’époque 
qui vient d’être considérée on peut écrire : 


cos? ( = Bet + B:e#it. 


log (cos?6 — Bie-ht) — log B: — k2Mé. 


Pour des valeurs de { immédiatement inférieures aux précédentes, 
le logarithme du crochet doit être une fonction linéaire de #; ce qui 
permet d'obtenir les valeurs de B; et k: en procédant comme pour 
B;, et des: 

On opère ainsi de proche en proche jusqu'au premier point expéri- 
mental. 

Le SZn(Cu) utilisé a donné : 


8—15.10—*6—25407" + 90. 10—4e-8107" + 520, 10-46-2107" 
04 = 
+ 1500.10—"8-%4 € LE 650, 10-48-3010", 


Annales de Physique PLancue Il 
12e Série, t. 2 (Juillet-Août 1947). Mémoire J. Sanpy 


Fig. 9. 


L'écran a été enlevé pour rendre visible la partie mobile 
(se reporter à la légende de la fig. 8). 
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Multiplianttous les termes par = .10*, comptant le temps en heures 


et notant d’abord les exponentielles à décroissances les plus rapides, 
on a, pour le sulfure étudié et à la température ambiante : 


5 — 130e—108 = 3oo0e- + I 10e #76! + 18e 255 + 3e-—0%, 


On voit donc que j'ai pu limiter le type de formule aux cinq pre- 
miers termes. 

Voici le tableau des résultats donnés par les points expérimentaux 
déjà utilisés pour les autres formules. Ce tableau contient également. 


les valeurs obtenues par application de la formule 5 — 30e VE dans 
laquelle, pour la substante étudiée, 59 — 0,417 et k — — 0,133 
(tableau V). 


Conclusion. 


Dans letableau VI se trouvent rassemblés les écarts relatifs pour 100 
pour les différentes formules étudiées. 

Ce tableau montre d’abord que les formules à terme unique ne peu- 
vent être utilisées qu’à titre de première comparaison des déclins des 
différentes substances, celles-ci étant alors caractérisées par exemple 
par la valeur de la constante « de la formule A(f + a) *. Elles cessent 
en particulier tout à fait de convenir si l’on suit le déclin pendant un 


temps assez prolongé. La forme Cf n’est, en outre, pas applicable 
au début du déclin : le graphique logarithmique ne présente une 
partiesensiblement rectiligne qu’en son milieu (fig. 6, a): mes résultats. 
sont donc en nette opposition avec la tendance apparue dans ces der- 
nières années à l’utilisation de cette forme particulièrement simplifiée. 
Pour une représentation plus précise, il faut en venir à une formule 
à termes multiples. Le type en somme d’exponentielles à exposants 
du premier degré en {, proposé par Lenard et ses collaborateurs, et 
dont la valeur a été vérifiée par eux sur un CaS(Bi), convient aussi 
fort bien au ZnS(Cu), ainsi qu’il résulte de mes mesures. J'ai montré 
que l’on peut, sans plus de difficultés dans l'établissement des for- 
mules et en arrivant à une précision au moins aussi bonne, utiliser 
une représentation en somme de termes hyperboliques, utilisant, il 
est vrai, 9 termes hyperboliques au lieu de 5 termes exponentiels. 
Cependant, le type en somme d’exponentielles me paraît préférable, 
car il est en accord avec les théories actuellement admises pour le 
mécanisme du déclin de la phosphorescence, théories qui ont été rap- 
pelées plus haut; il a, en particulier, l'avantage d'indiquer, au moins. 
grossièrement, la répartition des durées de vie au cours du déclin, 
les coefficients représentant les inverses des durées de vie moyenne, 
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Soit, en effet, au temps { — 0, n, le nombre d'électrons de phos- 

+ # Le “ e 1 = = 

phorescence fixés sur une rertaine espèce de niveau d'énergie métasta 

ble: le nombre d'électrons existant encore dans cet état au temps f 
est : 


T— noe “. 


L'intensité de phosphorescence, due au retour de ces électrons à 
leur place normale, est : 


= dn-— pt 
DC TH = Chnoe s 


Au temps é —0: 
do —= chkns. 


Donc n, est proportionnel à 50/r, c'est-à-dire à 59r, en appelant + la 
durée de vie moyenne. 

Chacun des termes exponentiels 5$e-“ dont se compose l’expres- 
sion de 3 correspond à une espèce déterminée de niveau d’énergie 
métastable. Les coefficients Æ représentent les inverses des vies 
moyennes pour chaque niveau ; et les quotients des coefficients 3, par 
les valeurs de k correspondantes sont proportionnels aux nombres de 
centres des différentes espèces existant à l'instant initial du déclin. 

Pour le sulfure de zinc étudié, ces nombres satisferaient, à la tem- 
pérature ordinaire, à la répartition indiquée par le tableau VII : 


TaBLEaAu VII 


Répartition des centres à l'instant initial du déclin, 
pour le sulfure de sinc étudié. 


æ 


101 centres à durée de vie moyenne comprise entre 10 sec. et 32 sec. 

9 — — — 32 sec. et 50 sec. 

I 000 5o sec. et 7 min. 

7 min. et 21 min. 
21 min.et 2h. 30 min. 


b27 — ” te 


28: 


IL est intéressant de comparer ces résultats à ceux de Lenard et 
Kuppenheim (21) pour le sulfure de calcium à luminogène bismuth. 
Le CaS(Bi) « normal » de Lenard, d’une très belle luminescence 
violette très persistante a une teneur en bismuth de 2,5 10-# gr. par 
gramme de sulfure. Voici, déterminée à partir de résultats donnés 


par Lenard et Kuppenheim, la répartition des centres à la tempéra- 
ture ambiante : 
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Tagzeau VIII 


Répartition des centres à l'instant initial du déclin, 
pour le CaS(Bi) « normal » de Lenard. 


385 centres de durée de vie moyenne comprise entre 2 sec. et 18 sec. 


1 000 — — — 18 sec. et 1 min. 
897 — — — 1 min. et 5 min. 
779 — — — 5 min et 20 min. 
656 — — — 20 min. et 1h. 
508 — — — 1 ne et 4h. 


CHAPITRE V 


Etude du déclin pendant les premiers instants. 


J'ai voulu compléter mon étude par l'observation du déclin pen- 
dant les premières secondes consécutives à la fin de l’irradiation. J'ai 
repris pour cela le dispositif de Lewschin décrit plus haut, en le 
modifiant de manière à réaliser la condition essentielle d’excitation 
des substances jusqu’à saturation. 

Un disque horizontal (fig. 8 et 9) de 32 cm. de diamètre peut tour- 
ner autour de son axe, grâce à un moteur électrique dont la vitesse 
de rotation est réglable et peut être maintenue constante. À la partie 
supérieure du disque et tout le long de la périphérie est creusée une 
gouttière destinée à recevoir la substance phosphorescente. Celle-ci 
est excitée par une lampe à vapeur de mercure munie d’un verre de 
Wood et placée à 1 m. au-dessus du plan du disque. 

Un cache horizontal escamotable, ayant la forme d’un secteur 
d'angle au centre égal à 90°, peut être interposé entre la lampe et la 
substance, à faible distance de celle-ci, qui se trouve donc soustraite 
à l'excitation et commence son déclin dès l'instant où elle franchit la 
limite de l’ « ombre » portée. 

Le chariot qui commande le mouvement de l’écran entraîne égale- 
ment un tube placé au-dessous de ce dernier et dont une extrémité 
porte un prisme à réflexion totale ; lorsque l'écran est en place, le 
prisme se trouve à très faible ne mt au-dessus de la substance ; 
la lumière émise par celle-ci et réfléchie par le prisme pénètre dans 
un cube de Lummer dont une des plages se trouve ainsi éclairée ; 
l’autre plage reçoit, en avant de la figure, le faisceau lumineux 
venant du photomètre à glazebrooks décrit plus haut. Le tube conte- 
nant le cube de Lummer et le prisme coulisse dans un autre à 
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l'extrémité duquel est fixée une lunette de Galilée permettant l’obser- 
vation des plages du cube. L’axe de la lunette peutêtre dirigé suivant 
l'un quelconque des rayons du secteur. Un plateau, de diamètre 
inférieur à celui du plateau principal au-dessus duquel il est placé, 
permet de compléter l’action protectrice de l’écran escamotable. 
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Fig. 8. — Appareil à plateau tournant. 

1, axe du plateau ; 2, plateau principal; 3, gouttière ; 4, écran escamota- 
ble ; 5, prisme à réflexion totale ; 6, cube de Lummer ; 7, commande de 
la partie mobile 4, 5, 6, 8; 8 et 9, tubes coulissant l’un dans l’autre; 
10, lunette d'observation ; 11, direction du faisceau sortant du photo- 


mètre. 


On opérait de la façon suivante : 

L'écran étant placé en retrait et la substance se trouvant ainsi 
entièrement découverte, on met le plateau en mouvement et on 
irradie, dans les conditions indiquées, pendant 10 minutes, temps 
nécessaire pour arriver à la saturation. Puis, à l’aide d'un levier 
approprié, on amène simultanément le prisme au-dessus de la sub- 
stance et l’écran dans sa position efficace. La substance continue à 
recevoir l'irradiation U. V. dans toute sa partie découverte, dès 
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qu'elle passe sous l'écran elle commence son déclin ; tous les 
éléments de sa surface sont au même stade de ce déclin lorsqu'ils 
passent sous le prisme à réflexion totale, à condition que le mouve- 
ment de rotation du plateau soit uniforme. En pratique, la vitesse 
de rotation était de l’ordre de 1 tour/minute ; l'observateur disposait 
donc de tout le temps nécessaire pour agir sur le réglage du photo- 
mètre et amener à l'égalité d’éclairement les plages du cube de 
Lummer. 

L'appareil a permis d'étudier le déclin à partir de la deuxième 
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Fig. 10. 


seconde et jusqu’à 30 secondes ; la figure 10 reproduit la courbe 


déduite des résultats obtenus. 
La formule en somme d’exponentielles donnée plus haut est 


encore applicable ici ; l’adjonction d’un seul terme paraît suffisante 
(6e terme). Sa valeur est : 


6 76 I. 10—*e—! 727.40—4 t 


ou : 
135,267 27 4 


par changement d'unités comme il a été indiqué plus haut, et il cor- 
respond à 19 centres de durée de vie moyenne comprise entre 2 et 
7 secondes, ce qui permet de compléter le tableau VII de la page 35 : 
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Tasceau VII (brs) 


Moyenne des durées 
de vie moyenne 
de ces centres 


Durée de vie moyenne 
comprise entre 


Nombre de centres 


et. 7 sec. h,7 sec. 

et 32 sec. 21 sec. 

et 5o sec. hk1 sec. 

et 7 min. 3 min.-55 sec, 
in. et 21 min. 14 min. 
in. et 2 h. 30 min. 1 h, 25 min. 


Rappelons que l’on obtient pour le CaS(Bi) de Lenard la réparti- 
tion suivante : 


Tasceau VIII (bis) 


Moyenne des durées 
de vie moyenne 
de ces centres 


Durée de vie moyenne 


Nombre de centres : 
comprise entre 


et 18 sec. 10 sec. 
et 1 min. 39 sec. 
. et 5 min. 3 min. 
in. et 20 min. 12 min. 30 sec, 
1n-1ét 1h. 4o min. 
TC Su he 2 h. 30 min. 


CHAPITRE VI 


Répartition des centres d’après leur vie moyenne. 


Les tableaux précédents permettent de tracer des graphiques 
(fig. 11) faisant apparaître la répartition des centres en fonction de 
la valeur moyenne des durées de vie moyenne de chaque groupe de 
centre. On voit que pour les deux substances dont il est question, ce 
ne sont pas les « centres phosphorescents » à durées de vie les plus 
courtes qui sont les plus nombreux, mais ceux dont les durées de vie 
sont de l’ordre de quelques minutes. D’une manière plus précise, ce 
nesont pas les niveaux discrets de fixation momentanée des électrons 
dé phosphorescence de moindre énergie qui sont les plus nombreux. 
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La distribution autour de ces valeurs maxima a une allure statis- 
tique (”). 

On devrait pouvoir atteindre la valeur des quanta Av correspondant 
à ces maxima en suivant une méthode analogue à celle utilisée pour 
le calcul des énergies w intervenant dans la conductibilité des corps 
semi-conducteurs ; dans les deux cas, en effet, on est conduit à des 
expressions de même forme. 


: 1000 


Nombre de centres 


200 


100 
Moyenne des durées de vie moyenne 
O 100 200. 500 1000 
Fig. 11. 


On sait que pour les corps semi-conducteurs la conductibilité s est 
donnée par la formule : 


enr 
s—ÂÀe “T 


R 
dans laquelle A est une constante, K=Y% est la constante de Boltz- 


mann, T la température absolue et w l’énergie séparant les niveaux 
de l’atome étranger (responsable de la conductibilité) de la base de la 


bande de conductibilité. 


(‘) Dans les schémas habituels de phosphorescence faisant intervenir 
une des bandes supérieures à niveaux énergétiques communs du réseau, 
ces considérations sont encore valables si l’on envisage que le nombre 
d'électrons présents à chaque instant dans cette bande doit rester très 
faible (sauf dans les premiers instants du déclin, c’est-à-dire pour la 
luminescence brève non envisagée ici). Ce nombre est d’ailleurs principa- 
lement fixé par la température; sa variation à température constante 
peut être tenue pour négligeable : à chaque électron porté dans la bande 
correspond alors un quantum lumineux, s’il n’y a pas de processus 
important de retour non lumineux au centre luminogène. 
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La formule précédente donne : 
Log « — log À — er 


E En M 6 I : 
ce qui montre que Log s est une fonction linéaire de + ; le coefficient 


angulaire de la droite représentant — w. On utilise cette remarque 
pour déterminer graphiquement w. On obtient souvent, d’ailleurs, 
plusieurs tronçons de droites. 

D'autre part, on peut admettre que la vie moyenne d’un atome dans 
un certain état métastable est donnée par la formule de T. Muto : 


hv 
r=— A(eËT— :) 
(voir plus haut, chap. Ier). 
hv 
Pour les quanta infra-rouges et à la température ordinaire, e KT est 
de l’ordre de 50 et la formule se réduit pratiquement à : 


hv 
r—Ae"T, 


La vie moyenne correspondant au maximum de la courbe précé- 
dente (centres les plus nombreux) devrait se déplacer suivant la même 
loi et une détermination graphique du même genre que la précédente 
permettrait d'atteindre Av. 

La détermination directe de hy pour l’action accélératrice infra-rouge 
est rendue difficile par le fait de la coexistence de l’action extinctrice. 
Pour le sulfure de zinc, le maximum de l'effet d'accélération paraît 
être au voisinage de 1,2 y, et équivaut, par conséquent, sensiblement 
à 1 électron-volt, profondeur du niveau momentané correspondant. 
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LES EFFETS DE PHOTOPHORÈSE. 
FAITS EXPÉRIMENTAUX. 
TENTATIVES D’EXPLICATION 


EXPOSÉ FAIT AU SÉMINAIRE DE M. Louis DE BROGLIE, 
À L'INSTITUT Henri POINCARÉ, LE 28 JANVIER 1947 


_ 


Par Pierre TAUZIN 


SOMMAIRE. — Ce travail est relatif aux phénomènes de photophorèse 
ou déplacements de particules en suspension dans l’air, sous l’action d’un 
faisceau lumineux intense. Il est divisé en trois parties. 

Dans la première partie, on décrit les faits expérimentaux : déplacement 
des particules dans le sens du faisceau ou en sens inverse (photophorèse 
longitudinale); déplacement des particules perpendiculairement à la 
direction du faisceau (photophorèse transversale) ; déplacement des parti- 
cules sous l’action d’un faisceau intense et d’un champ électrique (électro- 
photophorèse) ; déplacement des particules sous l’action d’un faisceau 
intense et d’un champ magnétique (magnétophotophorèse) ; mouvements 
osciilatoires ou en hélice, qui se produisent à l’occasion des déplacements 
précédents. 

Dans la deuxième partie, on présente quelques clichés de photophorèse 
transversale et d’électrophotophorèse, relatifs à des particules de cuivre. 

Dans la troisième partie, on envisage les explications possibles des phé- 
nomènes en les rattachant à d’autres phénomènes classiques : pression de 

radiation, effet radiométrique. Les explications ainsi proposées pour la 
photophorèse ne sont pas satisfaisantes. 


PREMIÈRE PARTIE 


GÉNÉRALITÉS. FAITS EXPÉRIMENTAUX 


19 Définition. — Le mot photophorèse a été créé par Ehrenhaft (1) 
pour désigner les mouvements que subissent certaines particules, en 
suspension dans l'air, sous l’action d’un faisceau lumineux intense. 
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0 Expérience fondamentale. — La lumière d’une source intense S 
est concentrée en S’ (fig. 1}, à l’intérieur d’une cuve C à parois trans- 
parentes, contenant les particules en suspension. En observant en S”, 
à angle droit de l'axe du faisceau, des aérosols de natures très diver- 
ses, on constate le fait suivant : aux déplacements classiques des 
particules (chute et mouvement brownien) se superposent des dépla- 
cements qui disparaissent si l’on met un verre absorbant sur le trajet 
du faisceau, et qui, par conséquent, sont provoqués par la lumière. 

Comme source, il convient d’utiliser le soleil, l'arc électrique entre 
charbons, la lampe à vapeur de mercure sous pression Philips SP 500. 
Quant à l'objectif F, il est intéressant qu'il soit aussi ouvert que pos- 
sible. C’est par exemple un objectif de projection ouvert à f/1,5 ou un 


F 


Fige 1. 


objectif de microscope de faible grossissement (ouverture numé- 
rique 0,22; grandissement X 10). 

Whytlaw Gray (2) enfermait une fumée dans un simple ballon en 
verre ; la photophorèse est parfois assez intense pour être visible dans 
ces conditions, malgré les mouvements d'entraînement des particules 
par l'air. Mais on peut aussi éliminer presque complètement ces 
mouvements d'entraînement en utilisant des cuves à parois épaisses 
et de petit volume. 

Dans certains cas, on peut distinguer la photophorèse à l’œil nu. 
Mais l'observation est beaucoup facilitée par une forte loupe, un ocu- 
laire, ou mieux, un microscope de faible grossissement. 


30 Les différents mouvements de photophorèse. — Le critérium 
expérimental qui nous a servi à caractériser la photophorèse est très 
frappant : la photophorèse s’atténue brusquement lorsqu'on interpose 
sur le faisceau lumineux un verre absorbant, pour réapparaître aussi- 
tôt qu'on enlève ce verre. L’interposition du verre produit sur le 
mouvement l'effet d’un coup de frein. | 
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. En utilisant ce critérium, on constate l’existence de mouvements de 
photophorèse très variés que je vais décrire. 


4° La photophorèse longitudinale. — Ce mouvement, le plus 
couramment observé, a lieu dans la direction du faisceau ; certaines 
particules se déplacent dans le sens du faisceau (photophorèse longi- 
tudinale positive) et d’autres en sens inverse (photophorèse longitudi- 
pale négative) (1) (3) (4). 

Dans beaucoup d’aérosols on constate l’existence simultanée de 
particules photupositives et de particules photonégatives. Ainsi se 
comportent, par exemple, les fumées obtenues en faisant jaillir un 
arc entre électrodes d’argent (5) ou de cuivre (voir clichés 1, 2, 3,4) 
dans l’azote, et les fumées obtenues par condensation des vapeurs de 
soufre et de sélénium au-dessus des creusets où l’on chauffe ces 
corps (6) (7). 

Il y a toutefois une différence entre les aérosols d’argent et de 
cuivre, d’une part, et ceux de soufre et de sélénium, d’autre part. 
Alors qu'avec l'argent et le cuivre, les particules photopositives sem- 
blent être en majorité, c’est l'inverse pour le soufre et le sélénium. 
En règle générale, lorsque les deux mouvements coexistent, ce sont 
les petites particules qui sont attirées et les grosses qui sont repous- 
sées. Diverses particules, observées à des intervalles de temps succes- 
sifs, accusent une variation de leur vitesse de photophorèse ; ilyena 
même quelques-unes qui changent spontanément le sens de leur 
mouvement (8). On ignore la cause de ces variations. 

Dans certains aérosols, on n’observe que des effets d'attraction : 
fumées issues de la combustion du bois, du tabac, du papier; fumées 
d’iode, de bismuth, de thalium, de phosphore, de plomb, obtenues 
par vaporisation de ces corps dans l’azote (1). Dans d’autres aérosols 
on n’observe que des effets de répulsion. C’est le cas des aérosols de 
carbone obtenus en dispersant dans l’air le carbon black ou le noir 
d’acétylène, etc., ou en faisant brûler des corps donnant des flammes 
fuligineuses : essence de térébenthine (4), etc... Des effets de répul- 
sion ont été également signalés pour les particules de potassium, de 
sodium, de magnésium, de cadmium, obtenues en vaporisant ces 
corps dans l’azote et pour les particules d’or et de mercure, produites 
par l’arc électrique dans l'azote (1). On peut penser que, dans un 
aérosol où la photophorèse ne se manifeste que dans un seul sens, les 
particules ont des dimensions à peu près identiques. Il est possible 
qu’en modifiant les conditions expérimentales de dispersion de la 
matière, on puisse obtenir, dans chaque cas, des particules de dimen- 
sions variées, les plus petites étant attirées, et les plus grosses repous- 
sées, conformément à la règle énoncée plus haut. 

La photophorèse longitudinale se produit d’une façon générale 
pour les aérosols issus de corps colorés (exemple : brouillards formés 
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en pulvérisant les solutions de bichromate de potasse ou les solutions 
aqueuses de matières colorantes : nigrosine, méthyl orange, safra- 
nine, bleu alcalin ; suspension dans l’air des poudres fines obtenues 
en broyant les mêmes matières colorantes) (7). C’est l'extrémité bieue 
violette du spectre qui paraît la plus active, comme l’affirment 
Ehrenhaft (9), E Whitall et H. W. Zieler, tandis que l’extrémité 
rouge ne produit aucune action notable. Effectivement, je constate 
régulièrement, dans mes expériences, qu'un verre vert absorbant le 
bleu et le violet arrête la photophorèse aussi bien positive que néga- 
tive; mais un verre bleu qui absorbe seulement le violet et laisse 
passer le bleu n’arrête pas complètement la photophorèse. Ehrenhaft 
a constaté qu’un faisceau de rayons ultra-violets solaires produit une 
photophorèse négative intense sur des particules de fumée de tabac. 
Les particules sont visibles par fluorescence (10). L'étude de la photo- 
phorèse produite par des radiations de courte longueur d'onde promet 
d’être intéressante ; elle ne fait que commencer. : 

Les particules incolores ou blanches sont totalement insensibles à 
la photophorèse ; exemples : particules d’eau, d’huiie de vaseline, 
particules de magnésie obtenues par la combustion du magnésium. 

En passant, remarquons que la photophorèse longitudinale ne 
dépend pas de la forme des particules. Nous avons vu qu'elle a lieu, 
aussi bien pour des particules sphériques obtenues par pulvérisation 
des solutions de matières colorantes, que pour les poussières irrégu- 
lières solides des mêmes colorants en suspension dans l'air. 

Les forces de photophorèse sont très variables d’une particule à 
l’autre. D'une façon tout à fait approximative, elles sont de l’ordre de 
grandeur de 10710 dynes, c'est-à-dire comparables au poids des par- 
ticules et aux forces exercées sur elles par les champs électriques 
utilisés habituellement dans les expériences d’ultramicroscopie 
(500 volts par centimètre environ). 


5° La photophorèse transversale. — C’est un déplacement des par- 
ticules perpendiculaire à l’axe du faisceau lumineux. Il est beaucoup 
plus rare que la photophorèse longitudinale ; je l’ai observé dans des 
aérosols assez variés, mais seulement pour quelques particules isolées. 
Ehrenhaft l'avait signalé, en particulier, pour le sélénium (11) et 
Whytlaw Gray pour les particules d’arc au fer (2). 

Ehrenhaft attribue ce phénomène au fait que le faisceau est inho- 
mogène. Cette affirmation est difficile à vérifier. Nous verrons en 
effet qu'il n’est pas facile d'observer la photophorèse en lumière 
parallèle. 

Il faut être prudent au sujet de ces mouvements transversaux. Par 
exemple, pour les fumées d’arc au fer dont parle Whytlaw Gray, il est 
probable qu’on se trouve tout simplement en présence d'un effet de 
magnétophotophorèse (voir première partie, paragraphe 7, la défini- 
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tion de ce mouvement) dans le champ magnétique terrestre. De 
même, la présence de fer à l’état d’impuretés dans les particules de 
certains aérosols, pourrait peut-être expliquer quelques-unes des 
observations. 

Il n’est pas impossible non plus que certains de ces mouvements 
transversaux soient des effets d’électrophotophorèse (voir première 
partie, paragraphe 6, la définition de ce mouvement) dans le champ 
électrique terrestre. 

Une étude rigoureuse de ces mouvements transversaux ne peut être 
faite qu’en éliminant l’action du champ magnétique terrestre et du 
champ électrique terrestre. 

Enfin Whytlaw Gray a indiqué un fait curieux que j'ai moi-même 
observé parfois. Dans divers aérosols, quelques particules, après s’être 
déplacées verticalement dans le faisceau, restent en équilibrè au bord 
supérieur, et y demeurent accrochées si l'on déplace ce faisceau paral- 
lèlement à lui-même vers le haut ou vers le bas. 


6° Electrophotophorèse. — Ce mouvement existe pour certaines 
particules sous L'action combinée d’un champ électrique et d’un fais- 
ceau lumineux intense. 

On l'observe avec le montage de la figure 1 ; mais la cuve à parti- 
cule C doit être munie d’électrodes pour l'application du champ élec- 
trique, que l’on peut prendre, pour fixer les idées, compris entre 
quelques volts et plusieurs centaines de volts par centimètre. 

Expérimentalement, le phénomène se présente ainsi : la vitesse de 
déplacement de quelques particules, sous l’action du champ électri- 
que, diminue lorsqu'on met un verre absorbant sur le faisceau lumi- 
neux ; elle augmente pour reprendre sa valeur primitive lorsqu'on 
enlève le verre; c’est cette augmentation de vitesse qui constitue 
l’électrophotophorèse. En toute rigueur, il faudrait vérifier qu'il s’agit 
là d'un mouvement bien distinct de la photophorèse pure, et que le 
mouvement disparaît lorsqu'on supprime le champ électrique. On 
peut se dispenser de faire cette vérification et rendre l'expérience 
plus frappante en utilisant, au lieu d’un champ électrique constant, 
un champ électrique alterné périodiquement. Les particules subissent 
alors des oscillations dans le faisceau lumineux intense sous l’action 
du champ électrique alterné. Lorsqu'on met le verre absorbant, l’am- 
plitude de ces oscillations diminue instantanément. Le résidu d’oscil- 
lations qui subsiste est d’origine purement électrique; il est dû à 
l’action du champ électrique alterné sur les charges électriques des 
particules. Bien entendu ces oscillations résiduelles n'existent pas si 
on a affaire à des particules électriquement neutres. On trouve, en 
effet, des particules électriquement neutres qui présentent l'électro- 
photophorèse. 

Signalons enfin un dernier point. C’est la direction du champ élec- 
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trique qui commande le déplacement. Si l’on change de façon quel- 
conque les directions du faisceau lumineux et du champ électrique, 
les particules suivent fidèlement la direction du champ électrique. 

L'électrophotophorèse est extrêmement nette avec des particules 
de cuivre obtenues en faisant jaillir l’arc entre électrodes de ce métal 
dans l’azote (voir clichés 5, 6, 7, 8) ou dans l’air. On la trouve aussi 
pour des particules de tellure, d’antimoine, de sélénium, de fer et de 
nickel. 


7° Magnétophotophorèse. — Ce mouvement présente une certaine 
analogie avec le précédent (12) (13) (14). On l’observe pour des par- 
ticules de fer ou de nickel sous l’action combinée d’un champ magné- 
tique qui peut être de l’ordre d’une centaine de gauss et d’un faisceau 
lumineux intense. Le mouvement disparaît si l’on supprime le champ. 
Sa vitesse s'annule pratiquement si l’on met un verre absorbant sur le 
trajet du faisceau. 

Comme précédemment, l’on rend l’expérience plus frappante en 
utilisant un champ magnétique alterné. Les particules subissent des 
oscillations périodiques dont l’amplitude s’annale si l’on supprime 
le champ et diminue beaucoup si l’on met un verre absorbant sur le 
faisceau. 

Apparemment le phénomène est assez analogue à l’électrophoto- 
phorèse ; il en diffère cependant par un point essentiel. En lumière 
faible, une particule, si elle est chargée électriquement, a un mouve- 
ment dé translation dans le champ électrique. Par contre, en lumière 
faible, il n’existe pas de particules ayant un mouvement de transla- 
tion dans un champ magnétique uniforme ; un morceau de matière, 
dans ces conditions, est toujours soumis à un couple. 

Parmi les phénomènes décrits dans ce travail, la magnétophoto- 
phorèse est un des plus curieux, puisque les particules qui le subis- 
sent se comportent, dès qu’elles sont éclairées par un faisceau lumi- 
neux intense, comme le feraient de véritables pôles magnétiques 
libres. 

La magnétophotophorèse existe pour des poussières d’alliages 
ferromagnétiques (par exemple alliage manganèse-bismuth), et 
aussi, quoiqu'à un degré bien moindre, pour des fumées de corps non 
ferromagnétiques tels que l’antimoine et le manganèse. 


8° Modification de la photophorèse longitudinale par un champ élec- 
trique ou magnétique. — Ehrenhaft signale divers résultats curieux 
sur des particules dont il ne précise malheureusement pas la 
nature (12). Un champ électrique perpendiculaire à la direction du 
faisceau lumineux peut produire un ralentissement de la vitesse de 
photophorèse longitudinale. Un champ électrique alternatif de basse 
fréquence agit de même. Un champ magnétique perpendiculaire à la 


LES EFFETS DE PHOTOPHORÈSE 463 


direction du faisceau lumineux, produit, dans certains cas une 
augmentation, dans d'autres, une diminution de la vitesse de photo- 
phorèse longitudinale. 

Enfin Grützinger (12) a découvert un effet causé par un champ 
électrique alternatif de haute fréquence perpendiculaire au faisceau 
lumineux sur la photophorèse longitudinale des particules de sélé- 
nium et de tellure. D’après lui, la vitesse des particules photonégatives 
est multipliée environ par cent; les particules photopositives ne 
subissent aucune action. 


9° Mouvements oscillatoires ou en hélices. — Nous avons supposé 
Jusqu'ici que les déplacements des particules étaient rectilignes. C'est 
là une approximation, et le déplacement rectiligne en question n’est 
qu'un déplacement moyen. D'abord, le mouvement brownien inter- 
vient pour produire des irrégularités sur les trajectoires. Mais, en 
outre, pour tous les mouvements précédents, l’observation visuelle et la 
photographie révèlent l'existence, de part et d'autre de la trajectoire 
moyenne, d'oscillations d'amplitude plus ou moins grande qui sem- 
blent être la projection, sur le plan d'observation, d’hélices décrites 
par les particules (15). 

Bien des choses restent encore à préciser au sujet de l’observation 
de ces mouvements. Whytlaw Gray (2) et Ehrenhaft {16° les signalent 
à propos de la photophorèse. En réalité, ils paraissent déborder le 
cadre de la photophorèse. On voit d’une façon à peu près générale, 
pour toutes les particules qui se déplacent un peu rapidement dans 
un faisceau lumineux, de fines oscillations de part et d'autre de la 
trajectoire moyenne et cela même si ces particules ne sont pas sensi- 
bles aux phénomènes de photophorèse ({). 

Dans certains cas, il est hors de doute que ces mouvements oscilla- 
toires ou en hélices sont distincts du mouvement brownien. Obser- 
vons par exemple des poussières de bleu alcalin 6B ou de bleu d’in 
duline éclairées par un faisceau solaire intense. On aperçoit des 
particules photopositives et photonégatives; elles se déplacent en 
décrivant des oscillations de grande amplitude qui semblent corres- 
pondre à des hélices de très grands rayons. Lorsqu'on met un verre 
absorbant sur le faisceau, la photophorèse cesse et les hélices dispa- 
raissent ; le mouvement brownien subsiste, mais il est d’un ordre de 
grandeur beaucoup plus petit que le rayon des spirales. 

Mais, dans d’autres cas, fort nombreux, il est très difficile de se 
prononcer. Observons par exemple les particules de magnésie prove- 


(:) Dans une communication postérieure à ce travail et faite à la Société 
Française de Physique, le 21 mars 1947, M. Ehrenhaft a émis l’idée que 
les mouvements en hélice sont absolument généraux et se produisent pour 
des particules en mouvement dans un champ de force quelconque. 
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nant de la combustion du magnésium et les gouttelettes d'huile de 
vaseline qui; les unes et les autres, sont insensibles à la photophorèse ; 
en mouvement ün peu rapide sous l’action d’un champ électrique, 
élles présentent bien, au cours de leur déplacement, des oscillations, 
de faible amplitude qui sont d'autant plus nettes que la particule 
reste mieux au point Toutefois, on hésite vraiment à affirmer que 
ces fines oscillations ne sont pas causées par le mouvement brownien. 

D'une façon générale, il faudrait s'assurer que le mouvement 
brownien ne joue pas un rôle dans la formation de tous ces mouve- 
ments oscillatoires. À ce sujet, il serait très important de voir s'ils se 
produisent encore dans le vide. Ce point n’a pas été éclairci. 

De même, le rôle de la lumière est à élucider dans ces phénomènes. 
En l’absence de lumière, une particule qui se déplace dans un champ 
électrique décrit-elle des spirales autour de sa trajectoire moyenne ? 

‘Peut-être répondrait-on à la question en éclairant la particule par des 
éclairs très brefs et convenablement espacés. 

Pour ces études, il faut se protéger contre les vibrations parasites 
qui, comme je l’ai constaté, peuvent amplifier considérablement les 
mouvements vibratoires des particules. 

Quelquefois ces mouvements hélicoïdaux dégénèrent; quelques 

. particules décrivent des ellipses pendant plusieurs secondes. Ces 
ellipses, qui sont peut-être la projection de mouvements circulaires, 
peuvent devenir infiniment aplaties; la particule vibre rectiligne- 
ment. J'ai observé ces mouvements d’une façon particulièrement nette 
au cours d’études sur les particules de fer en suspension dans l'air à 
des pressions de l’ordre de quelques centimètres de mercure. Il se 
peut que, dans ce cas, le champ magnétique terrestre joue un rôle 
dans le phénomène. 


100 Photophorèse en lumière parallèle. — Les phénomènes de photo- 
phorèse sont généralement observés dans un faisceau lumineux 
intense et convergent. Subsistent-ils dans un faisceau parallèle ? 
Pour le savoir, il faudrait pouvoir résoudre un problème difficile : 
réaliser des faisceaux lumineux parallèles de grande intensité. 

Ehrenhaft annonce que la photophorèse subsiste en lumière paral- 
lèle (1), mais il ne précise pas son montage. Quant à moi, en éclai- 
rant une cuve à particules par un étroit pinceau de rayons solaires 
sans objectif pour les concentrer, je n'ai pas pu observer de photo- 


phorèse appréciable sur des fumées très sensibles à la photophorèse : 
celles de bleu de méthylène. 


110 Photophorèse en lumière polarisée (‘). — Cette étude est intéres- 
sante, du fait que l’onde lumineuse transporte un champ électrique 


(:) Etude entreprise sur les conseils et avec l’aide de M. Cotton. 
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et un champ magnétique et que la photophorèse peut être modifiée 
par la présence d'un champ électrique ou d’un champ magnétique. 

J'ai constaté (17) que lorsqu'on met un polariseur rectiligne sur le 
faisceau, tous les phénomènes de photophorèse subissent une baisse 
d'intensité corrélative de la diminution de l'intensité du faisceau, 
mais leur allure générale n’est pas modifiée, lorsqu'on fait tourner le 
polariseur. En particulier, dans l’électrophotophorèse, il y a autant 
de particules qui se dirigent dans le sens du champ qu’en sens 
“inverse. De même, dans le cas de la magnétophorèse, on aperçoit 
toujours autant de particules se dirigeant dans le sens du champ 
(pôles nord apparents) que de particules se dirigeant en sens inverse 
(pôles sud apparents). 

Enfin, il était intéressant d'étudier les mêmes phénomènes en 
lumière polarisée circulairement. Nous venons de voir, en effet, que 
le déplacement des particules sous l’action des agents suivants : 
champ électrique, lumière seule, lumière associée à un champ élec- 
trique ou magnétique, se produit en fines spirales autour de la direc- 
tion moyenne du déplacement. J'ai donc placé une lame quart d'onde 
devant le polariseur, de façon que la bissectrice des axes de la lame 
soit parallèle au plan de polarisation du faisceau, et j'ai fait les 
observations dans un cas particulier, celui de la magnétophotopho- 
rèse des particules de fer lorsque le champ magnétique est parallèle 
à l’axe du faisceau ; l’action de la lumière s’ajoute alors à celle du 
champ et les spirales sont particulièrement nettes. L'aspect général 
des phénomènes en lumière circulaire est le même qu'en lumière 
naturelle. Le fait de tourner la lame quart d'onde de 90° pour passer 
de la lumière circulaire droite à la lumière circulaire gauche, ne 
modifie pas le mouvement de translation des particules (1). 

On peut donc conclure que, d’une façon générale, la polarisation 
du faisceau lumineux ne modifie pas les phénomènes de photopho- 
rèse. 


120 Phénomènes de photophorèse dans les liquides. — Ils ont été 
observés par Satyandra Ray, puis par Barkas (18). D'après Barkas, 
dans l’eau, la plupart des particules d'or, d'argent et de cuivre, sont 
photonégatives ; les particules d’huile sont photopositives. 


130 Effet photophorétique longitudinal des rayons X. — Cet effet a 
été signalé par Barkas (18). 


(1) Toutefois, le dispositif utilisé ne m'a pas permis de déterminer si le 
sens des spirales se trouvait inversé lorsqu'on passe de la lumière circu- 
laire droite à la lumière circulaire gauche. 
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DEUXIÈME PARTIE 


PRÉSENTATION DE QUELQUES CLICHÉS 
DE PHOTOPHORÈSE LONGITUDINALE ET D’ÉLECTROPHOTOPHORESE 


Pour illustrer cet article, on y a inséré huit clichés se rapportant 
aux effets de photophorèse. Ils représentent des trajectoires de parti- 
cules obtenues en faisant jaillir l’arc entre électrodes de cuivre dans 
l'azote. La fumée ainsi produite est prélevée avec une poire et intro- 
duite dans la petite cuve d'observation. 

Sur les quatre premiers clichés on voit des particules de cuivre qui 
sont, les unes repousstes, les autres attirées par la lumière (photo- 
phorèse longitudinale positive et négative). Les quatre autres clichés 
sont relatifs au phénomène d’électrophotophorèse que présentent 
aussi les particules de cuivre. 

Le grandissement de ces clichés est de 52,1. 

Clichés 1,2, 3, 4. — Le faisceau lumineux d’éclairage est hori- 
zontal et vient de la droite; il est issu d’une lampe Philips Phi- 
lora SP 500 (filament mercuriel horizontal) et renvoyé par un prisme 
à réflexion totale sur un objectif de microscope d’axe horizontal 
(X 10, ouv. num. 0,22) qui fait l’image de la source au centre de la 
cuve à particules. Une cuve contenant une épaisseur de 22 mm. d’une 
solution de sulfate de cuivre concentration 50 g. par litre, arrête les 
rayons rouges et infra-rouges. 

Le mouvement des particules est la résultante de la chute, verticale 
(direction : +) et de la photophorèse, positive pour les unes (direc- 
tion : +), ou négative pour les autres (direction : —). Pour les parti- 
cules photopositives, la direction du déplacement résultant est la sui- 
vante : /. Pour les particules photonégatives, la direction de ce 
déplacement est : NX. 

Le faisceau lumineux est interrompu pendant o sec. 51, toutes les 
4 sec. 6o Ainsi, le temps est marqué sur les trajectoires, qui se com- 
posent toutes d’une série de segments parcourus pendant une durée 
de 4 sec. 09. La longueur de la composante horizontale de ces seg- 
ments, divisée par 4 sec. 09, donne la vitesse de photophorèse de la 
particule. La longueur de la composante verticale des mêmes seg- 
ments divisés par 4 sec. o9 donne sa vitesse de chute ; de cette vitesse, 


on déduit le rayon a de la particule supposée sphérique. On utilise 
pour cela la forme classique : 


(1) + raôg — Gnnav, 
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où à est la densité de la particule, v sa vitesse de chute, n son coeffi- 
cient de viscosité. 

Le tableau I résume les résultats numériques relatifs aux quatre 
clichés précédents. On y a affecté du signe + la vitesse de photopho- 
rèse des particules photopositives et du signe — la vitesse des parti- 
cules photonégatives. On voit que, suivant une règle déjà trouvée 
ailleurs (7), les petites particules sont photonégatives, et les grosses 
sont photopositives. L’inversion de la photophorèse se produit pour 
une valeur du diamètre de la particule compris entre o u 29 et op 31. 


TABLEAU I 
; Diamètre 
Vitesse Vitesse en microns 
de photophorèse| de chute vw |calculé à partir 
en microns en microns de la formule 
par seconde par seconde À ra*èg ee 
Cliché 7 
Trajectoire 1 (entreaet b). + 90,86 | 36,41 | 0,37 
Cliché 2 
Trajectoire 1 (entre a et b). + 44,39 40,57 0,39 
Trajectoire 2(entre cet d). — 10,79 19,07 0,26 
Trajectoire 3 (entre cet f) — 46,47 22,88 0,29 
Cliché 3 
Trajectoire 1 (entre aetb). + 52,71 25,66 o,31 
Trajectoire 2 (entree et f). + 23,92 29,82 0,33 
Cliché 4 
Trajectoire 1 (entre a et b). — 76,64 13,87 0,22 


Clichés 5, 6, 7 et 8. — Le faisceau lumineux d'éclairage est 
vertical ; il est issu d’une lampe SP 500 (filament mercuriel hori- 
zontal) placée au-dessus de la cuve et tombe sur un objectif de 
microscope d’axe vertical (X 10, ouv. num. 0,22). Une cuve à sulfate 
de cuivre d'épaisseur 27 mm. (concentration 5o g. par litre) arrête 
les rayons rouges et infra-rouges. L'image de la lampe se fait au 
milieu de la cuve. Cette dernière comporte des électrodes en laiton 
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donnant un champ électrique horizontal d'environ 3 000 volts par 
centimètre, que l’on peut inverser périodiquement au moyen d'un 
inverseur mécanique ; la durée d’une oscillation double du champ 
électrique est 2 sec, 3. 

Avant d'introduire les particules dans la cuve, on met un verre 
absorbant sur le faisceau ; cette introduction doit se faire en lumière 
faible. Toujours en lumière faible, on fait agir le champ électrique, 
sans l’inverser, pour éliminer du champ de visée les particules élec- 
trisées. ; 

Quand il ne reste plus que des particules électriquement ueutres, 
on meten marche l’inversion périodique du champ et on enlève le 
verre absorbant. Les particules, tout en se déplaçant verticalement 
sous l'action combinée de la chute et de la photophorèse longitudi- 
nale, se mettent à osciller ; c’est l’électrophotophorèse. Tout se passe 
comme si la particule portait, quand on l’éclaire, une charge élec- 
trique qu'on peut appeler Charge électrophotophorétique. 

Le faisceau lumineux est interrompu toutes les deux oscillations 
doubles pendant un tiers environ d'une oscillation simple. Ces inter- 
ruptions, dont la durée exacte est o sec. 51, donnent ici de nombreux 
renseignements. 

Tout d’abord, elles montrent bien que le déplacement électrophoto- 
phorétique exige, pour se produire, la présence simultanée du fais- 
ceau et du champ électrique. Regardons par exemple, sur la trajec- 
toire 1. du cliché 7, l'interruption &. Pendant cette interruption la 
particule n’a eu qu’un mouvement de chute; elle s'est comportée- 
comme si elle n’était pas chargée. Autrement dit, la composante 
horizontale de la demi-oscillation sur laquelle se trouve l’interrup- 
tion z est plus courte que la composante horizontale de la demi-oscil- 
lation homologue a qui n’est pas interrompue ; le déplacement 
électrophotophorétique est plus petit pour la première composante 
que pour la deuxième. On fait des observations analogues sur les 
autres clichés. 

Les mêmes interruptions précisent le signe de la charge électro- 
photophorétique de la particule. Cherchons par exemple les signes 
respectifs des particules qui parcourent les trajectoires 1 et 2 du 
. cliché 8. 

Pour avoir ce signe, il s’agit de comparer, au même instant, le 
sens du champ électrique et le sens du déplacement de la particule. 
On fait cette comparaison au moment des interruptions du faisceau. 

La détermination du sens du champ électrique, au moment des 
interruptions du faisceau, se fait une fois pour toutes, en reliant un 
voltmètre aux bornes de la cuve ; pour le cliché 8, comme pour les 
clichés 5, 6, 7, ce champ est dirigé de gauche à droite. 

Déterminons maintenant le sens du déplacement de la particule 

au même instant. Ce sens doit être tel, que pendant les interruptions, 
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la particule, qui est uniquement soumise à la chute, se déplace de 
haut en bas. Ainsi, il apparaît que sur la trajectoire 1 du cliché 8, 
les demi-oscillations interrompues, sont parcourues, en dehors des 
interruptions, vers la gauche. Au contraire, les demi-oscillations 
interrompues de la trajectoire 2 du même cliché, sont parcourues, 
en dehors des interruptions, vers la droite. La trajectoire 1 corres- 
pond donc à une particule négative, et la trajectoire 2 à une particule 
positive. 

Enfin, pendant l'interruption du faisceau, qui dure o sec. 51, les 
particules sont soumises uniquement à la chute. On évalue ainsi 
leurs vitesses de chute, et en les supposant sphériques. on en déduit 
leurs rayons a. 

Connaissant le rayon a d’une particule, on calcule la charge d’élec- 
trophotophorèse e à partir de la formule : 


(2) He — Grrav, 


H étant le champ électrique et v la vitesse d’électrophotophorèse. 

Toutes les charges d’électrophotophorèse ainsi calculées sont 
environ dix fois plus petites que l’électron (voir tableau If). 

Evidemment, on peut faire, contre cette façon de procéder, une 
série de réserves qui sont celles formulées autrefois par Millikan à 
l'égard des expériences d’Ehrenhaft : les particules de cuivre sont 
peut-être poreuses, et n’ont pas la densité qu'on leur attribue; elles 
ne sont peut-être pas sphériques, et ceci pourrait faire que les charges 
trouvées seraient en réalité beaucoup plus grandes qu’on ne se l’ima- 
gine. 

Pour parer à ces critiques, nous nous proposons, dans un travail 
ultérieur, de vérifier le résultat du calcul, en provoquant la capture 
d’une charge électronique par les particules de cuivre en question. On 
verra si le déplacement, dans le champ électrique, de la particule 
portant un électron, est bien dix fois plus grand qu’il ne l’est dans le 
cas de l’électrophotophorèse. 


TROISIÈME PARTIE 


TENTATIVES D’EXPLICATION DE LA PHOTOPHORÈSE 


1° Préambule. — L'ensemble de tous les phénomènes décrits est 
actuellement inexpliqué. Pour commencer, on s’est penché sur le cas 
apparemment le plus simple : celui de la photophorèse longitudinale 
pure. Est-ce une action directe de la lumière sur la matière des parti- 
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cules, action qui subsiste même si la particule est dans le vide ou en 
suspension dans un gaz quelconque ? Ou bien, est-ce une action indi- 
recte qui se produit par l'intermédiaire de l’air entourant la particule ? 

Pour résoudre cette question, il faudrait pouvoir mettre dans le 
vide des particules déjà étudiées dans l'air. C’est là un problème 
expérimental difficile, à peine effleuré actuellement. 

Toutefois Ehrenhaft et ses élèves ont pu faire quelques expériences 
à pression réduite (1); les particules étudiées (particules photoposi- 
tives d'argent et photonégatives de soufre) étaient en suspension dans 
l'air à des pressions comprises entre 760 mm. et 50 mm. La force de 
photophorèse qui s’exerce sur une particule était déduite de sa 
vitesse v par la formule : 


(3) F = 6rnav. 


La force F ainsi calculée s’est montrée indépendante de la pressicn 
et les auteurs ont été enclins à penser qu’il s'agissait d’une force 
directe, c’est-à-dire indépendante de l'air ambiant. Malheureusentent 
la formule (3), qui s'applique bien à la pression atmosphérique, doit 
subir, à basse pression, des corrections difficiles à préciser et ceci rend 
les conclusions d'Ehrenhaft assez incertaines. , 

En fait, on a essayé d’assimiler la photophorèse longitudinale pure, 
tantôt à une force directe : la pression de radiation, tantôt à une 
force indirecte, l'effet radiométrique. 


2° Essai d'explication de la photophorèse positive par la pression de 
radiation. — La pression de radiation a élé mise en évidence sur de 
fines particules de carbone tombant en chute libre dans le vide ; ces 
particules sont déviées de leur chute et repoussées par la lumière. Il 
vient tout naturellement à l'esprit de rapprocher la photophorèse 
positive de ce phénomène. Les deux phénomènes sont-ils identiques ? 
Là se pose encore le problème expérimental dont nous venons de 
signaler l'extrême difficulté : mettre dans le vide des particules déjà 
étudiées dans l'air. 

Comme pis-aller, on peut essayer une solution approchée et com- 
parer, pour une particule, la force de photophorèse positive mesurée 
et le résultat du calcul de la pression de radiation. 

La force de photophorèse s'évalue à partir de la vitesse, par la 
formule : 

F = Grnav. 


Quant à la pression de radiation qui s’exerce sur une petite sphère, 
Debye (19), préoccupé de physique cosmique, l'avait calculée, avant 
la découverte des phénomènes de photophorèse. Voici le principe de 
ce calcul. La pression sur un élément de surface de la petite sphère 
s’évalue comme étant la différence entre les densités de l'énergie du 
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rayonnement électromagnétique présentes de part et d'autre de cet 
élément. Cette densité du rayonnement électromagnétique est propor- 
tionnelle en chaque point au carré du champ magnétique ou élec- 
trique de l'onde. Pour obtenir les valeurs de ces champs, on s'adresse 
aux équations de Maxwell. On fait ensuite l'intégrale de la pression 
pour l’ensemble de la surface de la sphère. 

Les calculs sont longs et la formule finale d’une grande complica- 
tion. Toutefois, Debye a pu obtenir des résultats approchés dans des 
cas limites : sphère parfaitement réfléchissante, sphère diélectrique 
transparente et sphère absorbante. La comparaison entre ces résultats 
et les valeurs des forces de photophorèse positive a été tentée par 
Ehrenhaft (1). Mais elle est très malaisée, car les formules de Debye 
s'appliquent à une radiation monochromatique, tandis que les phé- 
nomènes de photophorèse sont obtenus avec des sources intenses de 
rayonnement complexe. 

Pour de petites sphères d'argent, Ehrenhaft annonce que la force 
observée et la force calculée sont du même ordre de grandeur. Mais, 
la question posée n’est pas résolue d’une façon satisfaisante. 


3° La pression de radiation est-elle capable d’expliquer la photopho- 
rèse négative ? Il existe, sur cette question, une étude thermodyna- 
mique de Schidlof (20), assez sujette à caution. 

D’après Schidlof, la photophorèse négative ne peut pas être une 
action spécifique de la lumière sur la matière, comme l’est la pres- 
sion de radiation. Pour le montrer, Schidlof raisonne par l'absurde 
et imagine un piston dont une face serait recouverte d’un enduit 
photophorétique positif et l’autre face d'un enduit photophorétique 
négatif. Par des dispositifs optiques et mécaniques convenables, 
une source envoie alternativement sur chaque face du piston un 
faisceau lumineux et provoque un mouvement alternatif du piston. 
De l'énergie est donc produite à l'aide d’une seule source de cha- 
leur. Pour que le principe de Carnot ne soit pas violé, il faut, 
conclut Schidlof, que la photophorèse négative s'accompagne d’une 
transformation complexe de la matière qui constitue les particules ; 
toujours d’après Schidlof, cette transformation ne peut pas être une 
simple absorption parce qu’on démontre, à l’aide des principes de la 
thermodynamique, que la pression de radiation produit toujours des 
mouvements dans le sens de la propagation de la lumière. 

Le raisonnement de Schildof est discutable. Tout d’abord, Schidlof 
admet que son mécanisme n’échange de la chaleur qu'avec une seule 
source : la source lumineuse. Ce point n’est pas clair, car les enduits 
renvoient du rayonnement dans le milieu ambiant qui joue alors le 
rôle de deuxième source. 

De plus, Schidlof affirme que les principes de la thermodynamique 
s'opposent à un mouvement d’attraction des corps par la lumière. 
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À ma connaissance, une telle démonstration n'existe pas pour l'ins- 
tant. À supposer qu'elle soit possible, il doit être très délicat de la 
bâtir correctement. Si d’ailleurs cette démonstration existait, la ques- 
tion posée serait résolue, et le mécanisme imaginé par Schidlof per- 
drait tout son intérêt. 

On pourrait être tenté de trouver dans le raisonnement de Schidlof 
un fond de vérité. L’attraction de l’enduit photophorétique négatif 
par la lumière entraîne en effet une conséquence curieuse se ratta- 
chant à l’optique des corps en mouvement : la lumière réfléchie par 
cet enduit a une longueur d'onde plus courte que la lumière inci- 
denie ; elle est revalorisée. Voilà donc un mouvement spontané qui 
se produit avec revalorisation d'énergie. N'y a-t-il pas là une impos- 
sibilité thermodynamique? Non, maigré l'opinion de Schidlof, à 
condition de trouver autre part de l'énergie dégradée : on peut sup- 
poser, par exemple, qu’il y a absorption du rayonnement par l’enduit. 

Le fait d'admettre l'absorption par l’enduit photonégatif entraîne 
toutefois une difficulté. Suivant les propriétés de cet enduit, il se 
pourrait que le piston atteigne la température de la source, rayonne 
et n’absorbe plus. Pour éviter cela, on pourra être amené à supposer 
que la chaleur produite dans l’enduit se déverse dans l'atmosphère 
ambiante par conductibilité ou convection ; cette atmosphère joue au 
fond, comme je l'ai déjà dit, le rôle de source froide. La thermodyna- 
mique n'interdirait pas une explication de ce genre pour la photo- 
phorèse négative ;.la chaleur absorbée par la particule se déverserait 
dans l'air. 

Il faut remarquer ici qu'on rencontre effectivement en physique 
des phénomènes où un rayonnement tombant sur la matière est trans- 
formé, partie en un rayonnement plus chaud, partie en un rayonne- 
ment plus froid que le rayonnemeut incident. Tel est, par exemple, 
le phénomène de fluorescence. Une radiation monochromatique de 
longueur d'onde À suffisamment grande, située dans la bande 
d'absorption d’un corps fluorescent, provoque bien l’émission de toute 
la bande de fluorescence qui peut comprendre des radiations dont les 
longueurs d'onde sont de part et d'autre de }. Mais l'énergie émise 
-sous forme de radiations plus petites que À ne représente jamais qu’une 
faible proportion de l’énergie incidente. D'ailleurs, une partie de cette 
énergie est transformée en chaleur et réémise sous forme de radiation 
avec des longueurs d’ondes énormes, ce qui permet une nouvelle 
espèce de compensation. Enfin, la radiation fluorescée est parfaite- 
ment diffusée, ce qui correspond encore à une dégradation. 

On voit donc que les raisonnements thermodynamiques ne condui- 
sent, au fond, à aucune conclusion bien précise concernant la question 
posée au début de ce paragraphe. On peut, par une voie différente et 
dans quelques cas particuliers théoriques, essayer de répondre à cette 
question. 
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Tout d’abord, il est bien connu que si la lumière tombe sur un 
corps parfaitement réfléchissant, la pression de radiation produit 
toujours une répulsion. 

Peut-il y avoir attraction lorsque le corps frappé transmet la 
lumière ? Dans le cas où la direction de propagation des rayons n’est 
pas modifiée à la traversée du corps, M. L. de Broglie indique qu'une 
attraction est impossible. En effet, une variation de la quantité de 
mouvement du corps frappé, implique une variation de signe 
contraire de la quantité de mouvement transportée par le faisceau. Il 
ne pourrait y avoir attraction du corps, que si la quantité de mouve- 
ment transportée par le faisceau avait augmenté après la traversée 
du corps. Or cette augmentation est impossible pour les deux raisons 
suivantes : il ne peut pas y avoir, dans la lumière qui a traversé le 
corps, davantage de photons que dans la lumière incidente ; d’autre 


Fig. 2. 


part, la vitesse de ces photons est la même avant et après cette 
traversée. 

Il semble toutefois, que des effets d’attraction peuvent se produire, 
si la direction des rayons lumineux est modifiée à la traversée du 
corps. Considérons par exemple une source S, placée au foyer d’une 
lentille. La quantité de mouvement du faisceau projetée sur l’axe de 
la lentille est plus grande à la sortie de cette lentille. On en conclut, 
semble-t-il, que la lentille va avoir tendance à reculer. Mais la ques- 
tion est plus compliquée, car ce raisonnement néglige les réflexions 
multiples qui se produisent sur les deux faces de la lentille. 

Je me bornerai à un cas particulier etje montrerai que si l’on tient 
compte de la lumière réfléchie sur la première face, et si la lentille a 
une ouverture inférieure à une certaine limite, elle subit une répul- 
sion. 

Soit ds une petite aire sur la première face de la lentille (fig. 2). 
Considérons le pinceau lumineux issu de F quitombe sur cette aire 
et y apporte par seconde un ensemble de photons de masse M, et de 
vitesse V ; soit à l’angle de ce pinceau avec l'axe. Calculons la projec- 
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tion sur l'axe de la variation de la quantité de mouvement du pin- 
ceau par seconde. La fraction p est réfléchie ; la variation de sa quan- 
tité de mouvement est — 2MVs cos «. La fraction 1 — e est transmise ; 
la variation de sa quantité de mouvement est : 


MVC — p)— MV(1 — p) cos «. 
La variation totale de la quantité de mouvement est donc : 
MV( —p)—MV(1 — p) cos à — 2MVp cos a. 
Il y aura répulsion si cette expression est négative, c’est-à-dire si : 
(1—p)— (1 —p)cos à — 29 cos « Lo | 
(4) ou cos «a >> Es ; 


Or, le pouvoir réflecteur du verre ordinaire est pratiquement 
constant et égal à 0,05 depuis l'incidence normale jusque vers 45°. 
En remplaçant p par cette valeur, on trouve : 


5 
cos à > _ 00 RE OU), ni 200: 


Ainsi si l’angle d'ouverture total 20 de la lentille est inférieur à 50°, 
et si l’on tient compte de la réflexion sur la première face, on trouve 
un effet de répulsion ; en négligeant cette réflexion, on avait trouvé 
un effet d'attraction. 

On pourrait songer à remplacer la substance de la lentille par une 
substance de pouvoir réflecteur plus faible ; ainsi on diminuerait la 
lumière réfléchie et on abaisserait, semble-t-il, la limite de « pour 
laquelle il y a répulsion. Mais il faut remarquer que, si l’on n’a rien 
changé aux courbures des faces de la lentille, on a augmenté du 
même coup sa longueur focale, donc diminué son angle d'ouverture, 
Une inégalité analogue à (4) existe toujours pour la nouvelle lentille. 
Il y aura encore répulsion. 

Le raisonnement précédent n’est même pas rigoureux ; il faudrait 
encore tenir compte des réflexions multiples qui se produisent sur 
les deux faces de la lentille et l’on ignore, au fond, le résultat que l’on 
obtiendrait. 

L'étude rigoureuse de l’effet que produit la lumière sur une parti- 
cule, doit être faite pour une forme quelconque de cette particule ; 
elle doit tenir compte de la lumière transmise, de la lumière réfléchie 
et diffusée, des interférences possibles entre ces divers faisceaux. 
Enfin, et ceci ne simplifie pas la‘question, on doit envisager le cas où 
les dimensions de la particule sont de l’ordre de la longueur d'onde 
de la lumière ({). 


(:) Dans un article sur « L'effet radiométrique négatif et la photopho- 
rèse », W. Gerlach (Zeitsch. für Phys., À (1920), 207) indique qu'Epstein 


de 
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Ceci montre combien il faut être prudent dans tous ces calculs. Je 
terminerai cette discussion par une conclusion, hélas peu précise : 
on ne sait pas, en toute rigueur, si le calcul de la pression de radiation 
qui s'exerce sur un corps, peut conduire à une attraction de ce corps 
par la lumière. 


4° Essai d'explication par l’effet radiométrique. — Plusieurs physi- 
ciens, parmi lesquels Rubinowicz (21) d’une part, puis Laski et 
Zerner (22) d’autre part, se sont demandé s’il n’y aurait pas une 
parenté entre la photophorèse et l'effet radiométrique. En quoi 
consiste cet effet, découvert par Crookes ? On sait qu’il se produit 
lorsqu'on éclaire une mince plaque suspendue dans un gaz raréfié. 
Bornons-nous au cas simple où cette plaque, en mica par exemple, 
est noircie d’un côté. Eclairons-la, soit du côté noirci, soit de l’autre ; 
elle se met en mouvement mais toujours dans le même sens, comme 
si le côté noirci recevait toujours une impulsion. C’est que ce côté 
absorbe toujours plus que l’autre, et les molécules qui le frappent 
s’échauffent, rebondissent en augmentant leur vitesse puisque, d’après 
la théorie cinétique des gaz, la température d’un gaz est liée à la 
vitesse de ses molécules. La plaque qui a, en quelque sorte, renvoyé 
la molécule, recule à la manière d’un canon qui vient de tirer un 
projectile. En toute rigueur, on doit aussi tenir compte des chocs des 
molécules sur le côté non noirci, chocs qui produisent un effet de 
recul en sens inverse du précédent. Toutefois, les moléeules qui 
rebondissent sur ce côté, plus froid que l’autre, ne s’échauffent pas 
et conservent simplement leur vitesse sans l’augmenter. Cet effet de 
recul est moindre que le premier et il intervient seulement pour en 
diminuer l'intensité. 

Ainsi, dans l'exemple précédent, le sens de déplacement de la 
plaque noircie est invariable dans l’espace. Comparons maintenant 
le sens de déplacement de la plaque et le sens de propagation du 
faisceau lumineux. On voit que, lorsque le faisceau tombe sur le côté 
noirci, la plaque fuit la lumière; par contre, lorsque le faisceau 
tombe sur le côté non noirci, la plaque paraît être attirée par la 
lumière. 


On rencontre donc, dans l’effet radiométrique tout comme dans la 


(uit. d. Phys. Ges. Zürich, no 19 (1919), 30) a démontré l'impossibilité 
d'expliquer un effet d'attraction par la théorie électromagnétique de la 
lumière. Je n'ai pas pu me procurer l’article d'Epstein ; mais je pense que 
ce dernier a dû raisonner sur des cas particuliers. Une démonstration 
rigoureusé, comme Je l’envisage ici, présenterait des difficultés beaucoup 
plus grandes que celles rencontrées par Debye dans son travail déjà cité : 
ces difficultés seraient donc pratiquement insurmontables. 
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photophorèse, des déplacements qui sont, soit dans le sens de propa- 
gation de la lumière, soit en sens inverse. 

L’explication de la photophorèse se présente alors simplement par 
analogie avec celle de l’effet radiométrique. Le faisceau lumineux 
échauffe les particules, une molécule du gaz ambiant qui frappe une 
de ces particules s’échauffe et rebondit en augmentant de vitesse. La 
particule qui a servi d'appui à la molécule subit un effet de recul. 
C’est la résultante des effets de recul produits par toutes ces molécules 
frappant la particule qui constitue la force de photophorèse. 

Il y a, ici, un point à préciser. L'effet radiométrique se produit 
dans un gaz raréfié, alors que la photophorèse est observée générale- 
ment à la pression atmosphérique. Autrement dit, dans l'effet radio- 
métrique, le libre parcours moyen des molécules est supérieur à ce 
qu'il est dans la photophorèse. Mais il faut remarquer que, corrélati- 


Particule 


Fig. 3. 


vement, les plaques qui subissent l’effet radiométrique ont des dimen- 
sions bien supérieures à celles des particules qui subissent la photo- 
phorèse. Dans les deux phénomènes, si les libres parcours moyens 
sont différents, les valeurs du rapport du libre parcours moyen du 
gaz ambiant aux dimensions de l’objet frappé par la lumière sont du 
même ordre de grandeur, et c’est ce rapport qui conditionne les 
phénomènes. Re) 

Comment, maintenant, rendre compte du fait que la force qui agit 
sur la particule puisse être dirigée, tantôt dans le sens de la propaga- 
tion de la lumière, tantôt en sens inverse ? 

On comprend facilement l'effet de répulsion : le côté A (fig. 3) qui 
reçoit la lumière s’échauffe davantage que le côté B et les effets de 
recul exercés par les molécules qui frappent le côté A, seront plus 
importants que ceux exercés par les molécules qui frappent le côté B. 
La particule se déplacera dans le sens de la propagation de la lumière. 

Un effet d'attraction ne pourra se produire que si le côté B arrive 
à être plus chaud que le côté A. Si étrange que cela puisse paraître, 
cela peut arriver lorsque les conditions suivantes sont remplies : par- 
ticules sphériques, faiblement absorbantes, de rayon grand vis-à-vis 
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de la longueur d’onde de la lumière incidente. La face A de la parti- 
cule supposée sphérique joue alors le rôle d’un dioptre qui concentre 
la lumière au voisinage de la deuxième face B. | 

Pour préciser ée phénomène, supposons qu'un faisceau parallèle 
tombe sur la face A d’une particule sphérique d'indice supérieur à 1. 
Les rayons convergent en un point situé au voisinage de la deuxième 
face, après cette face si l’indice est compris entre 1 et 2 (fig. 4) et 


Fig. 4. L 


avant cette face si l'indice est supérieur à 2 (fig. 5). Dans les deux 
cas, il y a sur la face B une calotte « où se trouve une accumulation 
de lumière. Si la matière de la sphère est faiblement absorbante, la 
température de la partie s doit être supérieure à celle de la face À, et 


Fig. 5. 


l’on peut montrer, dans ce cas, que la force radiométrique qui agit 
sur la face B est supérieure à celle qui agit sur la face A. 

Pour nous rendre compte de ce fait d'une manière approchée, décou- 
pons sur cette face À une calotte 6,, symétrique de « par rapport au 
plan vertical du centre de la sphère. La force radiométrique sur la 
surface 6 est très supérieure à celle exercée sur la surface 64. La 
résultante R de ces deux forces est dirigée en sens inverse du sens de. 
propagation de la lumière. Il est vrai qu’il faut aussi tenir compte de 
la résultante R; des forces exercées sur les autres parties de la sphère : 
a, P, 1, Pi. À coup sûr, cette résultante R, est de sens contraire à R, 
car les parties « et $ sont moins chaudes que les parties « et 8,, mais 
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on conçoit que R, doive être très faible ; les forces dont elle est la 
résultante s’exercent en effet sur des surfaces obliques par rapport à 
la direction de la lumière, et les composantes de ces forces dans cette 
direction sont donc très faibles ; leur résultante R, l’est également. 

Rubinowicz d'une part, Laski et Zerner d'autre part, ont mis le 
problème en équation. Voici le principe de la solution. On évalue la 
force radiométrique totale exercée sur une petite sphère à partir de 
la formule : 


(5) K— fP cos a ds 


étendue à la sphère. 


P est la pression due à la force radiométrique qui s'exerce sur l’élé- 
ment ds, et à est l’angle de la normale à l’élément ds avec la direc- 
tion moyenne du faisceau lumineux. - 

Pour calculer K, il faut évaluer la pression P en chaque point de 
la sphère ; cette pression est fonction de l’excès de température + d’un 
point de la surface de la sphère sur celle du gaz environnant; elle lui 
est proportionnelle en première approximation. Tout revient donc à 
déterminer la distribution de = sur la surface de la sphère. + se déter- 
mine par l'équation de conduction de la chaleur appliquée à la parti- 
cule : 


(6) sd . — WA: + FE? 


où s est la chaleur spécifique de la particule, d sa densité, w son coef- 
ficient de conductibilité thermique. Le terme 6E? correspond à la 
chaleur produite par effet Joule à l’intérieur de la particule par le 
champ électrique de l’onde. 

D’autre part, il faut écrire une condition de surface qui exprime 
que la chaleur s’écoule par la surface de la particule et échauffe les 
molécules du gaz. 

Cette condition est : 


(7) h+w 0 


où h est une constante, appelée, par Rubinowicz, coefficient de con- 
ductibilité extérieure. 

Les équations (6) et (7) donnent + en chaque point de la particule, 
en particulier à la surface de la sphère. 

Pour effectuer leurs calculs, les auteurs supposent d’abord le rayon 
de la particule petit vis-à-vis de la longueur d'onde de la lumière 
employée. Alors les équations ne donnent qu'un effet positif. Puis ils 
traitent le cas de particules dont le rayon est grand vis-à-vis de la 
longueur d’onde et ils montrent qu’on obtient alors une force radio- 
métrique négative. 
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5 Comparaison de la théorie précédente avec l'expérience. — Telle 
est, dans ces grandes lignes, la théorie radiométrique de la photo- 
phorèse. Comme on le voit, elle a le mérite de pouvoir rendre compte 
de l'existence des-mouvements observés dans le sens de propaga- 
tion de la lumière ou en sens inverse, ce dernier mouvement ne se 
produisant que pour les substances qui absorbent un peu, mais pas 
trop. Pour ces substances, la théorie fait prévoir, lcrsque le rayon de 
la particule croît, deux inversions de la force de photophorèse : l'effet 
est tout d’abord positif quand le rayon est petit vis-à-vis de la lon- 
œueur d'onde de la lumière incidente ; quand le rayon grandit, l'effet 
devient négatif par suite de la concentration de la lumière au voisi- 
nage de la face B; enfin pour des rayons encore plus grands, l’effet 
redevient positif, car la lumière concentrée géométriquement en B 
est déjà fortement affaiblie par la traversée de la particule. 

Effectivement, pour diverses substances telles que le soufre, le sélé- 
nium, le bleu alcalin, etc., on constate bien, lorsque le rayon croît, 
le passage de l'effet négatif à l’effet positif. Mais, à ma connaissance, 
le premier passage, de l'effet positif à l'effet négatif, n’a pas encore 
été découvert. 

Le développement complet de la théorie est loin d'être facile. La 
photophorèse est observée avec une source intense à spectre complexe. 
Or, les calculs de l'effet radiométrique sur de petites sphères sont 
faits avec une radiation monochromatique et sont déjà presque inextri- 
cables. L'effet total produit par une source complexe sur une parti- 
cule s'obtient en faisant la somme de tous ces résultats pour les 
différentes radiations monochromatiques de la source complexe ; 
comme nous venons de le signaler, la force peut changer de sens 


suivant la valeur du rapport (a, rayon de la particule, À longueur 


d'onde de la radiation considérée) et ceci complique encore les 
calculs. 

Pour simplifier, Rubinowicz d’une part, et Laski et Zerner d’autre 
part, utilisent des formules approchées. Le premier suppose les 
dimensions des particules petites par rapport au libre parcours moyen 
du gaz environnant; les autres supposent ces dimensions grandes 
par rapport au libre parcours moyen. 

Lorsque, après avoir obtenu des formules approchées, on essaye 
de pousser dans le détail la comparaison de la théorie et de l’expé- 
rience, des difficultés apparaissent. 

Une première difficulté est relative à la relation entre la force de 
photophorèse et la pression du gaz qui entoure la particule. Ehrenhaft 
et ses élèves, qui ont fait quelques mesures à des pressions inférieures 
à la pression atmosphérique, ont trouvé que la force était indépen- 
dante de la pression. Or, la théorie exige qu’il y ait proportionnalité 
entre la force et la pression. Il est vrai que, pour certaines valeurs 
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des constantes physiques de la matière des particules, la théorie 
conduirait à des valeurs de F indépendante de p. Mais alors les 
valeurs de ces constantes ne correspondent plus du tout à celles des 
corps utilisés par Ehrenhaft (21). 

Une autre difficulté vient du fait que la théorie donne des valeurs 
différentes pour la force de photophorèse d’une même particule dans 
différents gaz, alors qu'Ehrenhaft et ses élèves trouvent que cette 
force ne change pas avec le gaz (23). 3 

Il y a bien d’autres points importants sur lesquels la théorie n’est 
pas satisfaisante. En particulier, pour appliquer les équations de 
conduction de la chaleur, on suppose la particule immobile. Or, 
comme l'a fait remarquer Ray (24), les particules en question présen- 
tent un intense mouvement brownien qui doit perturber considéra- 
blement cette conduction. Ray cherche un ordre de grandeur de ce 
mouvement brownien de rotation en se rapportant à des travaux de 
Perrin. 

Pour des sphères de gomme gutte de 13 & en suspension dans 
l'eau, la rotation moyenne due au mouvement brownien, est, d’après 
Perrin, de 14°5 par minute. Certaines particules possédant la photo- 
phorèse négative dans l’air ont un rayon de o x 1, c’est-à-dire sont 
plus de 5o fois plus petites que celles de Perrin. D’autre part, la vis- 
cosité de l'air est 6o fois plus faible que celle de l’eau. D’après la 
formule d’'Einstein : 

RÉRR TON 
(8) FRA NT 


la rotation de la particule de o y 1 dans l’air est 125 000 X 60 plus 
intense que dans l’essai de Perrin. 

Le même auteur fait une autre objection également sérieuse. Dans 
la théorie de Rubinowicz, par exemple, intervient le nombre +, excès 
de la température d’un élément de surface par rapport à celle du gaz. 
Mais, pour définir la température d’un corps solide et d’un gaz en 
contact avec lui, il faut considérer un élément de volume du gaz 
grand par rapport au libre parcours moyen. La petite sphère consi- 
dérée est alors trop petite pour qu’on puisse diviser sa surface en 
éléments dont chacun a une température déterminée égale à celle du 
gaz qui est à son contact. 

De plus, Rubinowiez et Laski et Zerner négligent complètement la 
pression de radiation. Il faudrait pouvoir faire la part des deux phé- 
nomènes pour une particule. On se heurterait encore à des difficultés 
mathématiques extrêmement sérieuses. L 

Aussi, malgré son allure séduisante, puisqu'elle permet de repré- 
senter des mouvements d’attraction et de répulsion, la théorie radio- 
métrique n’est pas satisfaisante. Enfin, et c’est là un point capital, la 
théorie en question reste muette sur les phénomènes de photophorèse 
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transversale, d’électrophotophorèse et de magnétophotophorèse. Il 
me faut maintenant exposer, pour terminer, les tentatives qui ont été 
faites pour expliquer l’ensemble de ces phénomènes. 

Ces théories sont, pour l'instant, à l'état de schémas et méritent 
d’être développées. 


60 Théorie d’Ehrenhaft. — Ehrenhaft (8) fait l'hypothèse qu'une 
particule dans un faisceau de lumière intense peut acquérir des 
charges électriques ou des charges magnétiques unipolaires. En 
outre, il suppose que le faisceau lumineux transporte un champ 
magnétique et un champ électrique parallèles à sa direction de pro- 
pagation. L'action des champs en question sur les charges des parti- 
cules doit permettre d'expliquer tous les mouvements de photopho- 
rèse longitudinale, d'électrophotophorèse et de magnétophotophorèse. 

Quant aux mouvements en hélice, Ehrenhaft les compare à ceux 
qui se produisent, lorsque des rayons cathodiques s’enroulent autour 
du champ magnétique (phénomène de Villard). Les particules qui 
ont acquis des charges électriques pourront se déplacer en hélice 
autour du champ magnétique longitudinal de l’onde lumineuse. 
Celles qui ont acquis des charges magnétiques unipolaires auront 
des mouvements analogues autour du champ électrique de l'onde. 
On explique aussi, de la même façon, les mouvements en hélice des 
particules éclairées par un faisceau intense, lorsqu'on fait agir sur ces 
particules un champ électrique ou un champ magnétique. 

Deux objections sérieuses s'élèvent contre cette théorie. Tout 
d’abord, ainsi que l’a fait remarquer M. Cotton (13), l'existence du 
champ magnétique parallèle à la direction de propagation de l’onde 
lumineuse n’est pas en accord avec les conditions de symétrie du 
champ magnétique. On pourrait en déduire qu’un faisceau de 
lumière solaire, éclairant normalement une boussole, la ferait dévier 
et qu'il agirait de même sur un faisceau de rayons cathodiques 
normal à sa direction. : 

Ensuite, la valeur de la charge électrique des particules que l’on 
peut déduire de l’étude des hélices produites par le champ magné- 
tique paraît énorme. Ainsi Ehrenhaft a fait ce calcul pour une parti- 
cule de fer, éclairée par un faisceau de rayons solaires et décrivant 
des hélices dans un champ magnétique parallèle à la direction du 
faisceau, il trouve que la particule en question devrait porter 
10° charges élémentaires (13) ; or, la charge que possèdent habituelle- 
ment les particules des aérosols ne dépasse guère une centaine de 
charges élémentaires. 

Pour contrôler, de façon plus précise, les idées d'Ehrenhaft dans 
ce cas particulier, il serait intéressant de comparer, pour chacune des 
particules d’un aérosol de fer, les valeurs de la charge électrique 
obtenues, l’une à partir du déplacement de la particule dans le champ 
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électrique, l’autre à partir des spirales qui se produisent dans le 
champ magnétique. On arriverait au but, en enregistrant photogra- 
phiquement sur la même plaque, les déplacements des particules 
successivement dans ces deux champs de force. 

D’autre part, en poussant jusqu’au bout l'hypothèse d'Ehrenhaft, 
on serait conduit à attribuer un pôle magnétique isolé à des parti- 
cules se déplaçant en spirale dans un faisceau lumineux intense 
combiné au champ électrique ; et ces particules devraient donc être 
sensibles à la magnétophotophorèse. Ceci serait à vérifier, mais 
paraît peu probable, tout au moins si l’on examine un cas particulier 
que j'ai étudié : les particules de bleu d’induline et de bleu alcalin 
qui donnent de belles spirales dans un champ électrique combiné à 
un faisceau intense, sont, à part quelques rares exceptions pouvant 
provenir d'impuretés, insensibles à la magnétophotophorèse pour des 
champs de l’ordre d’une centaine de gauss. 


7° Théorie de M. Cotton. — M. Cotton (25) a pensé que l'explication 
des phénomènes pouvait être cherchée dans une structure particulière 
du photon. D’après lui, un modèle simple de photon, dans le cas 
particulier où la lumière est polarisée circulairement, est constitué 
par une charge positive qui se déplace avec la vitesse de la lumière 
autour de laquelle tourne une charge négative (‘). L'ensemble est 
neutre et ne produit aucune action électrostatique tout au moins 
lorsque ce photon est loin d’une particule, mais, dès qu’un photon 
s'approche d’une particule, il peut y avoir naissance de forces, et 
l’on conçoit qu'on puisse expliquer ainsi l’ensemble des phénomènes 
de photophorèse. 

On sait d’ailleurs, comme le rappelle M. Cotton, que M. Louis 
de Broglie a été conduit à voir dans le photon la fusion de deux cor- 
puscules complémentaires rappelant une paire d'électrons positifs et 
négatifs, susceptible d’annihilation. Dans le cas particulier des pho- 
tons y de grande énergie rencontrant un atome lourd, un électron 
positif et un électron négatif sont effectivement libérés. 

La théorie en question permettrait d'expliquer également les mou- 
vements en hélice. Supposons que la charge centrale du photon se 
déplace en ligne droite; alors la charge extérieure décrira une 
hélice. Les charges qui décrivent ces hélices en frôlant les particules, 
les entraîneront dans leurs mouvements. On peut avoir des hélices 


(1) Dans une note récente, Comptes Rendus Acad. Sciences, 223 (1946), 
984, J. Thibaud a signalé l’existence, dans le rayonnement émis par le 
radium C de particules dont la charge électrique, positive ou négative, 
ne serait pas supérieure à 10-* e ; il suppose que deux de ces particules, 
l’une positive, l’autre négative, pourraient constituer par association le 
photon lumineux. 
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droites et des hélices gauches qui correspondent à des lumières cir- 
culaires droites et gauches. Les hélices. décrites par les particules 
devront être dans le premier cas, dextrorsum, et dans le deuxième, 
sinistrorsum. Ce dernier point serait intéressant à vérifier, et appor- 
terait un argument pour ou contre la théorie ; mais on n'a pas trouvé 
jusqu'ici le moyen de déterminer le sens des hélices en question (y 


CONCLUSION 


Comme on le voit, les résultats expérimentaux sont fort compliqués 
et les essais d’explication peu satisfaisants. 

En physique atomique, on a pu mettre en évidence divers effets de 
chocs produits par les photons de grande énergie sur des atomes ou 
des électrons. 

Mais dans le phénomène de photophorèse, les photons ont une 
énergie plus faible, et les particules frappées une masse beaucoup 
plus grande. Les effets doivent être plus faibles, ce qui ne simplifie 
pas le problème. 

De nouvelles expériences sont nécessaires pour préciser la ques- 
tion. 
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SOMMAIRE. — Pour répondre aux besoins de la spectroscopie et redres- 
ser certaines erreurs, l’effet Zeeman d'une raie octopolaire de singulets est 
calculé en utilisant la mécanique classique. Des résultats antérieurs sont, 
les uns confirmés et complétés, les autres rectifiés. Quelques lois géné- 
rales valables pour des rayonnements multipolaires d'ordre quelconque 
sont ensuite établies très simplement. 


1. Dès la découverte de l'effet Zeeman normal, Lorentz a pu en 
donner l'explication en calculant la perturbation apportée parun champ 
magnétique uniforme au mouvement de l'électron d’un atome du 
modèle de Thomson. Dans ce modèle, l’électron est sollicité par une 
force attractive proportionnelle à la distance et la vibration est ellip- 
tique. Larmor a généralisé ensuite la théorie en l’étendant au cas d’un 
atome formé d’un noyau et d’un nombre quelconque d’électrons entre 
lesquels s’exercent uniquement des actions électrostatiques soumises 
aux restrictions suivantes : le champ du noyau doit être à symétrie 
radiale, ou à symétrie axiale autour de la direction du champ magné- 
tique ; les électrons se repoussent conformément à la loi de Coulomb. 
Cependant l'assimilation de l’atome à un dipôle n’est qu’une première 
approximation et, si l’on tient compte du fait que la vitesse de la 
lumière est finie, les théories précédentes donnent des termes du 
second, du troisième, ..…, du n° ordre. Ces termes n’ont d'importance 
que si la longueur d'onde du rayonnement émis n’est pas très grande 
devant les dimensions de l’atome. À chacun d'eux correspond un effet 
Zeeman caractéristique dont on peut faire une théorie purement clas- 
sique comme pour le terme dipolaire. Pour les termes du second 
ordre, quadrupolaire électrique et dipolaire magnétique, cette théorie 
a été donnée par Rubinowicz et Blaton (1). 
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En mécanique quantique, l'existence des termes de seconde, de troi- 
sième .… approximation permet d'expliquer l'émission de certaines 
raies interdites. Si le spin n'intervient pas, comme dans le cas des 
singulets, l’effet Zeeman calculé par voie classique reste identique à 
l'effet calculé par voie quantique. Pour les termes du second ordre, 
Rubinowicz et Blaton ont effectué complètement les calculs et montré 
cette identité. Par contre, il ne semble pas que la théorie des termes 
du 3° ordre ait toujours été bien comprise. Si Huff et Houston (2) et 
Yvon (3) font des calculs corrects en utilisant la mécanique quantique, 
Durand (4) par contre, voulant calculer l'effet Zeeman d’un octopôle 
linéaire, part d’une expression fausse du moment octopolaire. D'une 
manière générale, bien que l'étude des rayonnements multipolaires 
soit dominée par une étude de Brinkman (5) parue en 1932, les 
expressions des moments multipolaires données par les nombreux 
auteurs qui les ont étudiés depuis sont parfois incorrectes. L'erreur 
n’a d’ailleurs de répercussions fâcheuses que si l’on effectue des cal- 
culs classiques pour les transposer ensuite en mécanique quantique 
par la méthode de correspondance. C’est ce que je me propose de 
montrer ici, à l’occasion de la théorie particulière du rayonnement 
octopolaire. 

Il importe de souligner que les calculs relatifs au rayonnement 
octopolaire sont autre chose qu’un simple amusement théorique. Les 
spectroscopistes ont signalé deux fois ce rayonnement. D'abord Huff 
et Houston (2) à propos d’une raie du mercure qui a reçu ensuite une 
explication différente — il était d’ailleurs théoriquement impossible 
que cette raie soit octopolaire — ensuite Jacquinot et Brochard (6) à 
propos d’une transition P-G dans le spectre de l’hélium. Cette raie 
est permise théoriquement comme octopolaire mais il semble bien 
qu’elle soit elle aussi justiciable d’une autre explication, d’ailleurs 
indiquée par les mêmes auteurs (7). Du point de vue expérimental il 
est par suite intéressant de bien fixer les caractéristiques du rayon- 
_ nement octopolaire. 

2. Dans ce qui suit j'établis d’abord, par les voies les plus simples, 
le développement du potentiel vecteur des champs rayonnés par un 
atome par rapport aux puissances successives dec". Lestermes d'ordres 
de grandeur différents se trouvent ainsi séparés. À ce développement se 
superpose ensuite, d’après la théorie de Brinkman, un développement 
suivant les fonctions sphériques des cosinus directeurs de la direction 
d'observation. C’est à ce stade que les moments multipolaires sont mis 
en évidence. Puis, superposés aux deux premiers, vient pour la théo- 
rie classique du rayonnement de l'atome et de l’effet Zeeman un troi- 
sième développement en série de Fourier. Après avoir effectué complè- 
tement les calculs pour le rayonnement octopolaire, j’indique quelques 
lois simples valables pour des rayonnements de n'importe quel 
ordre. 
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3. Pour établir le développement du potentiel vecteur d’un atome 
suivant les puissances de ct, je trouve plus simple de partir d’une 
distribution connue d'électricité en mouvement au voisinage du noyau 
pour passer ensuite au cas des charges ponctuelles que de considérer 
d'emblée ces dernières comme le fait Brinkman. 


Notations : O : position du noyau où se trouve 
concentrée une charge opposée à 
celle de la distribution. 

p : densitédechargeau point M(xix:æ3) 
au temps é. 
ne . 
: vitesse en M. 


S 


— > 
r : vecteur OM. 
P : point éloigné où s’observent les 
rayonnements, 
A,Ë,H : potentiel vecteur, champs électri- 
que et magnétique en P. 


R : distance OP;R> r. 


u : vecteur unitaire de OP (cosinus directeurs «3Y, angles polaires 8 
et +). 

—} . . “ 

A,: composante de A dans le plan perpendiculaire à 4. 

Le champ magnétique appliqué pour obtenir l’effet Zeeman sera dirigé 
suivant Ox3. 

Les dérivées par rapport au temps seront désignées par de, d, 0, etc. 


Il résulte des équations de Maxwell que si l’on a déterminé le 


£ ie A = ; LS 
potentiel vecteur À les champs E et H rayonnés s'en déduisent par 
les relations : 


_— AUS press) CES, ne 

E= —:2ù Aj=;u (a /\ A) 
() > 1 > > > —> 
H=— : uAwA—u/E 


, . Fa . , . 
L'expression de A, potentiel-vecteur retardé, est la suivante : 


Es 
ee. 

pu = MP 
2 [Ha Los C3; FE dr. 


Les termes en R?, R—#, .. n'intervenant pas dans le calcul des 
champs rayonnés nous pouvons faire l’approximation : 


MP — R au dénominateur 


—— 
et MP—R - u.r au numérateur 
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La partie principale de À est donc : 


> —> 


+ > R ; 
RE froo(a aa} = Z ds 


C 


> 
SET Fe - R ture c 

“7 étant une quantité petite et { — — un temps indépendant der, 
C C 


nous pouvons développer l’intégrant en série de Taylor : 


> — => 
A] food: + À ((.roten)de + [(u.rÿoi(ouÿds 


2c? 


() JC ner(e8) de + …] 


Fee + 


I 
nlcr 


Far : , ! R 
Toutes les intégrations étant effectuées au temps LP 


Transposons ce développement dans le cas d’une charge ponctuelle, 
unique pour simplifier, de valeur —e, gravitant autour du noyau de 


FA . 7 . 
charge e. Si r désigne maintenant le rayon vecteur de l’électron il est 
facile de montrer que l'intégrale de rang n dans le développement (2) 


. ; Dre . . . , 
a pour limite —ed/(u.r)"v quand la distribution étendue se contracte 
pourse réduire à un électron. Le développement(2)prend alorsla forme: 


> nr 
nee a[v+ L dur) o + 2 d'(ur)o 


J PTE 
CPR Tes di(a.r)"v + e 


Toutes les équations étant linéaires il suffit pour un atome à plu- 
sieurs électrons d’ajouter les potentiels-vecteurs relatifs à chaque 


électron. 
Pour mettre en évidence l’ordre de grandeur des termes de (3) 


supposons que l'électron ait un mouvement périodique de pulsa- 
tion w et d'amplitude a. Le terme de rang n est de l’ordre de 
= ART : = étant de l’ordre de x-!, l’ordre en question est finale- 
C ; re 
ment (ai-t}"#t, Ainsi le développement (3) peut être aussi considéré 
comme effectué en fonction des puissances successives de a1-!, autre- 
ment dit du rapport du « diamètre de l’atome » à la longueur d'onde. 
Ce résultat est bien connu. Par contre, il est faux d'affirmer comme 
on le fait parfois que le développement (3) à lui seul permet de sépa- 
rer les divers rayonnements multipolaires et que le terme de rang n 
donne les rayonnements 2**! polaire électrique et 2" polaire magné- 
tique. 
Ann. de Phys., 12° Série, t. 2 (Septembre-Octobre 1947). 34 
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— 
4. Suivant la théorie de Brinkman, A, à R constant, est une fonc- 
tion de la position du point P sur la sphère de rayon R. Cette position 


est repérée par les angles 9 et + et À est développable en série de 
fonctions sphériques. Il y a de plus intérêt, pour conserver la sépara- 
tion en termes d'ordres successifs, à décomposer séparément chaque 
terme du développement (3). Les résultats de Brinkman sont les 
suivants : 


—# 
a) étant donné une composante quelconque A; de A, le terme 
d'ordre n, Al”, dans cette composante est une somme de la forme : 


ñn n—2 
(4) APN arYn +0 Dares 


M=— AN ; m—=—(n—2) 


où Y} désigne la fonction sphérique d'ordre n et de rang m deb et ® 
et les a des coefficients de degré 7 + 1 en æ;æt:æ;, et leurs dérivées 
des différents ordres par rapport au temps. 


b) Les coefficients a”; peuvent se mettre sous forme de sommes : 


k—1 kH 


k 
Le 7 ' ’ 
(5) A — à br + > br + k+4 
m'—=—{(k—1) Mm'=—k 0 —=—k—1 


\ 
À 


Les termes de cette somme sont caractérisés par leur degré n + 1 
en xxx et leurs dérivées et par la manière dont ils se transfor- 
ment au cours d’une rotation des axes. Pour simplifier l'exposé de 
ces propriétés remarquons d’abord que la dérivation par rapport au 
temps ne les changent pas. Il suffit donc de considérer des produits 
xiaits avec p + q +r—=n + 1e de combiner linéairement ces 
produits pour obtenir des expressions c%,, cX", C1 qui se transfor- 
ment respectivement comme b%",, b% et 7. 


Brinkman montre alors que les 24 — 1 quantités c#’, se transfor- 
ment en elles-mêmes d’une manière irréductible, ou encore indui- 
sent une représentation irréductible, d'ordre 24 — 1 du groupe des 
rotations. De même les cet les c#,1 induisent des représentations 
irréductibles d'ordre 24 + 1 et 24 + 3 respectivement de ce groupe. 
De telles représentations sont fournies par les polynômes harmo- 
niques de degrés x — 1, k et À + 1, et il sera permis de prendre ces 
polynômes comme expressions c. Ce sont eux que nous devons appeler 
moments 271, 2%, 2#! polaires. En quantités réelles les premiers 
termes sont : 


, 


1e" degré : Lis Cas Us: 


+ è r? é r? 
2e degré : Li — Go Li— 3 Cols, Lay, LL. 
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âce 2  3r? SPA à 
3e degré : (ai — Te (xt — Te, (ie — jus 
r2 r? .r? 
(æurs = AE (rie — 5} (air, — 5e, LrL2l3. 


Il est souvent plus commode de considérer les polynômes com- 
plexes : 


æ! 0 — « 
Pi Li — La, M = Lys D — 0 + ixo — Ti 


RER . PL : 0 2 RE D as es =. 
Bi (a — ta), Pi (ds — tits, Pi di — 5 PL, D 


. 9 . . 2 
3 —= (x: == [L4)*, a == (æ4 — iXeŸ La, BI — (x: — iæa)( — =) 


On voit nettement ici qu'un moment multipolaire n’est pas carac- 
térisé par le degré en 1, æ&+:, æ3. Par exemple il existe un moment 
dipolaire du 3° degré de composantes r?x,, rx», r°x3. Par ailleurs, la 
plupart des auteurs qui traitent du moment quadrupolaire écrivent 
que c’est un tenseur symétrique du 2° ordre de composantes æ&,x,. 

.2 
Ils omettent de retrancher + aux termes de la diagonale principale. 
Mais leurs calculs ultérieurs restent justes car r? est un invariant 
qui n’apporte pas de contribution au rayonnement. 

c) Pour passer du potentiel-vecteur aux champs il faut appliquer 


les équations (1). Un terme Dati du développement (4) qui a pour 


m 


expression d’après (5) : 
MNTM — Q pra pr m' ne 
“ax Y% (ba + 0% + br) YE 
m mm' 


donne naissance à des termes de différentes espèces. 
Un rayonnement 2“! polaire électrique caractérisé par les valeurs 


suivantes des composantes H; et E, : 


Hi — D KI DIE de >, EL 


mm mm mm! 


Un rayonnement 2* polaire magnétique : 


HD Nr D EYE E= Y'og Ye 


mm" mm! mm' 
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Un rayonnement 2“+! polaire électrique: 


Hi Da Yes E= Yorivr + Domivi 
mm" , mm mm’ 

Ce sont ces résultats que je vais appliquer à l'étude du rayonne- 
ment octopolaire. 

5. L'étude se trouve simplifiée par les deux remarques suivantes. 
D'abord toutes les orientations autour de Ox, étant équivalentes on 
peut choisir la direction d’observation dans le plan æ;0Ux:, ce qui 
permet de faire 6 — o. Je prendrai comme fonctions sphériques de 0 : 


P!—sin 0 P!— cos 8 

P? sin? 0 Pi — sin 8 cos 8 P?— cos? 0 + 

Pi = sin* Pi— sin? 6 cos 8 Pi (cost 9 —+) sin 9 
PS = { cos? 0 —+) cos 8 


Il faut alors substituer | m | à m dans les formules du $ 4. 
Eusuite les termes de (3) peuvent se décomposer en utilisant l’iden- 
tité : 
> > > I > + + nn > >> > — 
(6) G@rjo= = dif(e.rfr]— nu Af(a.r) tr Av] 


Le premier terme de cette décomposition fait intervenir des pro- 
duits de degré n + 1 en 2%, &2, æs. Il est donc formé à l’aide de 
moments 2%+!, 2-1, ... polaires. Le second terme fait intervenir le 


SAONE proportionnel au moment magnétique de l’atome. 
Il se transforme comme les produits de degré n en æ;, 2, æ, et il est 
formé à l’aide de moments 2", 2"*, .… polaires. D’après le paragraphe 
précédent l'identité (6) réalise la séparation des termes électriques et 
magnétiques. 

6. Pour n — 2 (6) devient : n 


> + : 
ro = + d[(a.rr]— Eu AlGnrAe] 


Le second terme donne un rayonnement quadrupolaire magnétique 
dont l'effet Zeeman sera étudié ultérieurement. Le premier donne des 
rayonnements octopolaire (!) et dipolaire électrique qu’il s’agit de 
séparer. Le terme correspondant du potentiel vecteur est : 


€ 


EC 
APS SE 


—, — 
d{(u.r} r] 
(*) Les termes d'ordres 5, 7, ... donnent également des rayonnements 


È octopolaires mais l’intensité de ces derniers est négligeable devant celle 
du rayonnement octopolaire étudié ici. 
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Conformément aux équations (4) et (3) le développement des com- 


pe. . 
posantes de A% est le suivant : 


€ 


(3) MEL 1 = DR 1 SRE 
A; = Rs (AS -s; + T3 +3 ri + 5 qi" )P: 
I 2 + 
+ = (Ps — 285 + 23° + = r2a)p! 
pee te nt ER | D Se ie la 
++" nel ErP D) + Era + Ene] 
€ i no _ 4 La) 
AP=— EE di (at-on Sert 23 
à 2 #5 3 sr 2 2 25 
+ ia )Pi+ D (at 5 ral + + mot )ps 
+ À no! E A 2pr1 
: 1 GT 44 
AP — EE di] + (+ )PI + gi pA+ Lg! 1 P! 
RS 6ciR t A 3 3 2 3 3 5 4 5 4 2 


3 2 
++ (a+ ra)p+ #2] 


Les termes en Z; donnent le rayonnement octopolaire, les termes 
en r°%, un rayonnement dipolaire du 3€ ordre. La partie octopolaire 


> . , Cr . 
de A qui nous intéresse seule ici a pour expression, en repassant des 
fonctions sphériques à cos 0 et sin 0 : 


AP — EE di] à (D — 2 — 25! + æ5)sin? 0 
ne - (R5 —225 + 83°) sin 0 cos 0 + + (a Æ æ5")( cost is +)] 
AŸ= — di[ . (RS + Ps — T3 — P3°) sin? 0 
ze (a P3?) sin 0 cos 0 + (a — Er) (cos 0—+)] 
AN —— En di[ Tr (& + 83°) sin? 0 + (@i + &;') sin 0 cos 0 
LE _ æ{ cos? 0 a +)] 
Le champ électrique octopolaire sera : 


Bo Lu /\ [a À 20) 
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—}> “ s . . 
L'expression de E® est simple si l’on prend avec Rubinowiez et 
Blaton, comme trièdre de référence au point P le trièdre défini par 


es Lee TY FL 
les vecteurs unitaires y tangent au parallèle, À tangent au cercle méri- 


: > 

dien, et u. On a alors : 

€ 4 I + 9 — Cr 2073 

sen & (sin*6cos 0 k — :sin*0 ;)æ* + q.c. 


6 
s . ” € _° 4 2 
+ FIG cos 0— 1)sin 8 k —2isin Ocos0 7] + q.c. 


—+ 
EÜ = — 


; — c > 
+ &[(G5 cos 0— 11) cos 0 k + i(1 — 5 cos? 8) 7 ]#i + q. c. 
+= (1 — 5cos? 0)sin pK 


(par q. c. on entend la quantité complexe conjuguée). 

7. Les coordonnées d’un électron de 
l’atome sont développables en séries de 
Fourier par rapport au temps. Considé- 
rons les composantes de pulsation w. 
Mettons en évidence comme de coutume 
les deux vibrations circulaires de sens 
inverse du plan æ,ox: et la vibration rec- 
tiligne suivant 0x,. Les expressions des 
coordonnées sont, avec les notations de 
Fig: 2. Rubinowicz : 


( Li 44 COS(w4{ + à4) + a cos (w_é + a) 
(8) Lo = Q+ Ssin(wyé + a;)— a sin(w_é + x) 
L3—= Go COS (wot + à) 


Les pulsations w,, w_ etw, sont, en l’absence dechamp magnétique, 


égales à w. En présence d'un champ magnétique H parallèle à ox; 
l'atome subit la précession de Larmor etles pulsations deviennent : 


(9) W+ —= © + Aw W_ — w — Aw Wp —= 
avec : 
H 
Aw un 
2mcC 


En l’absence de champ magnétique aucune direction n’est privi- 


légiée. L’isotropie entraîne entre les valeurs moyennes des amplitudes 
la relation : 


dr Se Ep dt ier re, 2 2 
20° 24 == 7% avec 1=2a + 20 + & 
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1 représente l'énergie du mouvement que nous supposons égale 
pour tous les atomes LE une raie déterminée, 

En utilisant les équations (8) nous obtenons pour les polynômes #7 
les expressions suivantes : 


PB —|a. e-lort+ar)L, eilo—t+a-)}s 

P=[ase +++) + og ,eflet+a)o, cos (wot+x0) 
B—fase dotit2t) + a gile-+3) fat cos? (uot+as) — À] 
Bi— do cos (wot + a0)[ a cos? (w {+ ao) — es 

Ti 


En effectuant les calculs on voit apparaître des termes de fréquences 
3w et w. D'après le principe de correspondance (‘) les raies octopo- 
laires ne pourront s’observer que pour des sauts quantiques AJ<3. 
Dans le cas particulier de l’atome d'hydrogène et des systèmes qui s’y 
ramènent, les sauts quantiques du nombre / ne pourront être que 
AÏ= + 1 ou +3. Les sauts quantiques de 3 sont seuls intéressants car 

les raies correspondantes sont interdites pour les modes derayonnement 
d’un ordre moins élevé. Je me limite donc à l’étude des termes de fré- 
quence 3w. Les fonctions + sont alors les suivantes : 


3 ner lotte) de a esil”—t+a—) 


2 2 
2 PAM e —{l20++wot-+20++ 20) à GE etl20—+wot+2a +00) 
2 2 
Ut on paoittatam) à 0 Quant taf au) 
_— 0 j—w+—+a2wot +a+ o —i(w_—+ 20 = 0 
Fe HA KO 


[ 


a — 2 a 
Mere e —"20++w—ttaat-ta) idee elw++20-t+art2a—) 
5 5 


8. Quand on applique le champ ms gnétique et que les pulsations 
prennent les valeurs (8) les pulsations qui apparaissent dans #3 sont 
3w + mAw, comme il est facile de le voir sur les expressions précé- 
dentes. Pour obtenir l’effet Zeeman il suffit donc de substituer ces 
dernières dans les expressions (7). Comme seules nous importent les 


(:) L'établissement des règles de sélection est immédiat en utilisant par 
exemple l’exposé de Sommerfeld, Atombau, 5e édition, 671. 
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. ne . € . 
valeurs relatives, nous faisons abstraction du facteur = di qui est le 


même en première approximation pour toutes les composantes (l’écart 
4Aw 
ru 
santes suivant le plan æ0zx3, ou composantes + sont données par les 


relatif maximum est de l’ordre de ). L:s amplitudes des compo- 
Fe si L 4 
facteurs de X, les composantes 5, parallèles à Ox:, sont données par 


— 
les facteurs de y. 

D’après le principe de correspondance les vibrations de pulsation 
3w + pAw donnent, en intensités relatives, les raies émises lors des 
sauts quantiques Am—p. Nous aurons pour les vibrations elles- 
mêmes : 


FR” D ge 3 FA D ir és 
Es 7 sin?0cosb a; cos 3(w,{+a,)k — 7 Sin® Oa;, sin3(w;t+a,)y 


4 I : > 9 ——_— _ 
Edo = 7 (3 cos? 0 — 1) sin 8 aa} cos(20: +wgt+ 204 +0) À 


— u sin 0 cos 8 açaÿ sin (20; +w,t+2a; +) 


+ I nr 
Edo = > (15 cos? 0 — 11)cos 0[aa cos (w4+2w0f+&4+ 200) 


— — 
— aa_ cos (204 +w_f+2a,;+a_)]# 


+ : (1 —5 cos? 6)[a4a$ sin(w}+2wpt+ax; +20) 
— a’. a-sin (Goyto_{+sa;ta_)|} 


ne L : 223 
É— Ut — 5 cos? 0) sin 0 | as cos 3(wo/+&;) 


> 


— 6aoaya_ cos (w;+o_+ost+a,;+a +a)]* 


(La symétrie de l'effet Zeeman « normal », étudié seul ici, rend 


= 
inutile le calcul de E-pAw). Pour passer aux intensités il faut élever 
au carré et faire la statistique des vibrations propres à un grand 
nombre d’atomes. Le calcul des valeurs moyennes de af, a°.,a° ,aÿai, 
aid, ajd4, ajar, ah, a4 ai, aÿa,a2 montre qu’elles sont entre elles 
comme les nombres : 


24, 3, 3, k, 4, 2, 2, I, 1, 1, 


(voir note additionnelle). Ce système de nombres proportionnels 
pourrait également se trouver en exprimant que l'intensité totale est 


2 ’ 
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indépendante de 8. Les intensités relatives des composantes Zeeman 
sont finalement données par le tableau suivant : 


ui [4 
Am = + 3 15 sin# 6 cos? 0 15 sin* 0 
in—-#2 10(3 cos? 6 — 1)? sin? 6 Lo sin? 0 cos? 8 
NS a (15 cos? 0 — 11} cos? 0 (1 — 5 cos? 0} 
Sn." 0 12(1 — 5 cos? 6}? sin? 8 0 


En particulier la figure 3 donne les schémas pour 0 — ov, 450, go0. 
9: L'effet Zeeman précédemment obtenu est identique à celui qui 
a été calculé par Yvon (3) en utilisant la mécanique quantique. Pour 


2 7/ 2 12 
10 10 
49/8 
us 15/8 5/4 5/, 15/8 
ç | | ll 1 
REA RE7 À a 
O=0 (effet longitudinal) 90-450 
15 15 


0 = 90° (effet transversal) 


Fig. 3. — Effet Zeeman octopolaire. 


l'obtenir par cette dernière voie il suffit de calculer les éléments de 


. . LE ÈTRE n ., 
matrice de la quantité (u.r)?r sans procéder aux décompositions 
exposées aux paragraphes (4) et (6). Il semble à première vue que 
cette manière de faire soit incorrecte car la quantité en question est 


une somme de termes formés à partir du moment octopolaire propre- 


. CE . . . 
ment dit et du moment dipolaire du 3° ordre r?r. La justification du 
procédé est que pour un saut quantique A/— 3 les éléments de matrice 
de cette dernière grandeur sont nuls. En eftet : 


Gumrérinlm')= | Fu(r)PF(cos Be "8727 F"(r)P# (cos bje "+ dr 


L'intégration sur les fonctions sphériques met en jeu les mêmes 


fonctions que le calcul des éléments de matrice de r. Elle donne donc 
un résultat nul pour A/—3. 

Cette circonstance vaut d’être soulignée. Elle met en évidence le 
fait que le principe de correspondance donne des conditions suffi- 
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santes mais non nécessaires pour que tel élément de matrice soit nul. 

10. Je vais indiquer maintenant quelques lois simples valables 
pour des rayonnements multipolaires d'ordre quelconque. On note 
d’abord que l’effet-longitudinal est le même pour les rayonnements 
di, quadru, octopolaire. Bowen (8) en conclut qu'il reste le même 
pour les ordres supérieurs. La démonstration est immédiate : 


0 Q re 2 Q x , 
Pour 8 — o le produit scalaire ur se réduit à æ;. Dans le déve- 
loppement (3) du potentiel-vecteur le terme général devient : 


CS I 


2: RES 
AU — Er de a" 


La précession de Larmor ne change pas les fréquences dans x3 et 
Le 
décompose le mouvement de v de la même façon que le mouvement 


>. . - . . - . 
der : deux vibrations circulaires de sens inverse et de pulsations w + Aw 
dans le plan x,Ox: et une vibration rectiligne dirigée suivant Ox:. 


> — FAP RS — 
Dans la formule (1) donnant E, A, se réduit à la composante de À 


dans le plan æ;Ox2. É se composera donc des seules vibrations de ce 
plan. Comme le développement (3) est antérieur aux décompositions 
en rayonnements multipolaires électriques et magnétiques le résultat 
est valable pour l’ensemble de ces rayonnements. 

En conclusion, les rayonnements multipolaires des différents 
ordres, tant électriques que magnétiques présentent le même effet 
Zeeman longitudinal que celui du dipôle, à savoir deux vibrations 
circulaires, de sens inverses, de pulsations w + Au. 

L'importance de cette loi provient du fait qu’elle caractérise les 
modes de rayonnements « naturels » par opposition aux modes de 
rayonnements « forcés ». Dans ce dernier cas les règies de sélection 
usuelles sont enfreintes par l'atome sous l’action des champs exté- 
rieurs. Sauf dans des cas très particuliers l'effet Zeeman longitudinal 
comportera alors des composantes d'écart supérieur à Av. 

Comparons maintenant les effets transversaux des rayonnements 


’ 0 . RATES Q 4 4 
électriques et magnétiques. Pour 0 — go° ur se réduit à æ;. D’après 


l'équation (6) nous avons à considérer pour le terme d'ordre n +1 
du potentiel vecteur les expressions 


— > ee > > 
ANNE AN ET er UND) 


Ces expressions mettent en jeu respectivement les moments 2"#!, 


2"! polaires électriques et 2*, 2%? ... polaires magnétiques du 
ne ordre. Nous allons donc obtenir des résultats valables pour la 
superposition de tous ces rayonnements mais valables aussi, nous 
le verrons, pour chacun d’eux. 
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Rappelons d’abord ce résultat classique que l'effet Zeeman du 


Ë ne A EL et è : : 
dipôle magnétique M——— 7 A v est l'effet « inversé » du dipôle 
électrique, les composantes x 
occupant la place des compo- 2 
santes « et vice versa (fig. 4). LORS PE hé 

Remarquons ensuite que, la 7 Hd 


FEDDNE à : , 2 
irection d'observation étant  dipole électrique dipole magnétique 
* VE RAR: : 
Ox1, le trièdre défini par u Jet 


x . Ai r 
0e confond/ à une Fig. 4. — Effet Zeeman transversal. 


translation près. avec le triè- 
dre Oxix:æ3. En substituant les expressions (9) dans les équations (1) 


: r — 
pour obtenir les champs nous voyons que E par exemple est propor- 
tionnel aux quantités : 


Etr+1 — pr et ñn 
(104) ON La) FAC 

(241) — 1 q 1 
(102) EG — — 2 My + at Mk 


2% 2 he : 
M: et M; désignant les composantes de M suivant Ox: et Ox:. Consi- 


— 
dérons d’abord E{**". Nous avons les identités : 

I : 3 . . 
(ta) Lido = pr [A4 + Es) + (ds — 1m f'(as + Xe) — (ar — 1X2)] 


(112) Dis —— _ [(t4 + ts) + (di — ixo)]"ts. 


Quand on applique le champ magnétique, æ; + 1% ets — ia sont 
multipliés respectivement par eAv ete—ilw, tandis que x; ne change 
pas. En développant le second membre de la première des identités 
précédentes on voit apparaître dans les composantes o les pulsations 
w + (n + 1)Aw, © + (n — 1)Aw, .…. ; w — (n + 1)Aw; tandis que dans 
la seconde identité donnant les composantes + n'apparaissent que les 
pulsations w + nAw,w + (n — 2)Aw, ..…., w — nAvw. 

On en déduit que dans l'effet Zeeman d'une raie « naturelle » 
une composante zx et une composante 6 ne s'observent jamais pour 
un même décalage pAw par rapport à la position initiale de la 
rale. 

Il est facile d'établir en outre qu’il n’y a jamais de composante 
centrale 5. La question ne se pose que pour n impair : 


n —=2K +1. 
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Les termes centraux du développement de (11,) sont: 


foatts + Ex2) Ta — 122) À LIL 
+ cha + te) (ds — 1x2) x, + its — %, — Ts) 


et le coefficient du terme en (x, + Ext (xs — ixe)**! qui donne- 
rait la composante centrale est cf — Cixyi = 0. n. 

Pour les rayonnements magnétiques, en vertu de Ja propriété 
rappelée précédemment —M; et M, se comportent du point de vue de 
la décomposition Zeeman comme æ, et æ:. Mais M; figure dans 


(102) en facteur der, c'est-à-dire dans les composantes s tandis que M: 
figure dans les composantes x. Les raisonnements précédents concer- 
nant les rayonnements polaires électriques sont d’ailleurs encore 
valables ici et l’on voit qu'on passe des effets Zeeman de ces derniers 


quadrupole électrique quadrupole magnetique 


Fig. 5. — Effet Zeeman transversal. 


à ceux des rayonnements polaires magnétiques en intervertissant 
les composantes x et 5. La figure 5 donne par exemple l'effet Zee- 
man d’un quadrupôle magnétique. Il est facile de voir que ce résultat 
subsiste pour une direction d'observation quelconque. 

Les démonstrations données valent pour la superposition des effets 
Zeeman des divers rayonnements multipolaires qui interviennent 


_ > —> 

dans xiretæxi '(r /\ vu) mais un raisonnement par récurrence montre 
que ces lois, purement qualitatives, valent pour un rayonnement 
particulier. En effet pour les rayonnements multipolaires électriques 
par exemple, les effets Zeeman du dipôle et du quadrupôle suiventces 
lois. L'effet Zeeman de l’octopôle subsiste seul quand on retranche 
l'effet du dipôle de l’effet total du 3° ordre. Cette soustraction ne change 
rien aux lois qualitatives énoncées qui sont par suite valables pour 
l’octopôle et ainsi de suite. 


Note. — Calcul des valeurs moyennes de aprar a, va 
Les équations (8) sont équivalentes à l’équation vectorielle : 


+ + > 
Tr = QG COS wt + b sin wf 


Les vecteurs a et b sont rectangulaires. L’origine des temps est 
choisie de façon convenable. Si a;, @, as, et b:, be, ba sont les compo- 
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santes dé a a et “: suivant les axes, a, a_ et a leur sont liés par les 
relations : 

ka —(a; + D) + (as — b,}? 
(a) ha —(a; — b:) + (a: + b,)? 


2 2 2 
a —= 43 + b3 


Adjoignons aux vecteurs a aetbun 3e vecteur & Lee a a À betdésignons 
par », d, 6, les angles d’Euler du trièdre a. a, %, c. FAP Qi, Ar, A3 


et 01, 2, b:, en fonction de ces angles. L'énergie D A — D? est sup- 
posée constante. La statistique se fait alors en admettant 


— 
1° que le vecteur c a toutes les orientations possibles dans l’espace 
avec une égale probabilité ; 


2° qu’il en est de même du vecteur & + P dans le plan perpendicu- 
laire à c ; 

c 5 > Er a ie . : 

3° que l’angle de a et de a + b a aussi les valeurs possibles avec 
une égale Dr pus 


On trouve ainsi : ai, FR da. .. etensuite grâce aux relations (1), a, 


a, a % 

Les résultats s'expriment très simplement en considérant les expres- 
sions : 1 — 2a+ + 2a° + a?, L?, (5. La valeur moyenne d’un terme du 
6e degré par exemple estinversement proportionnelle à son coefficient 
dans le développement de 5. On obtient alors le système de nombres 
proportionnels donnés dans le texte. 
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ÉTUDE, EN DEUXIÈME APPROXIMATION, 
DE LA TRANSPARENCE ACOUSTIQUE 
D’UNE PLAQUE RECTANGULAIRE 


Par Taéopore VOGEL 
Centre de Recherches du C. N R.S. à Marseille. 


Nous avons étudié, dans une publication récente ({), les vibrations 
d’une plaque élastique rectangulaire, posée sur les bords d’une 
fenêtre pratiquée dans un mur rigide indéfini, et soumise à l'action 
d'ondes sonores planes se propageant normalement au mur. Après 
avoir obtenu la loi des vibrations par la méthode des coordonnées 
normales, nous avons principalement porté notre attention sur la 
« transparence » de la plaque, c’est-à-dire sur le rapport de l'énergie 
moyenne communiquée à l’air au delà du mur, à l'énergie moyenne 
des ondes sonores incidentes. Cette grandeur se présente sous la 
forme d’une série infinie de termes dont chacun est relatif à l’une des 
coordonnées normales (c’est-à-dire, à l’une des pulsations propres) de 
la plaque : 


Q ser Dépt (ET 


Dans cette formule, w désigne la pulsation des ondes sonores, 
{rs la coordonnée normale d’ordre (r,s), r et s sont deux entiers 
impairs, X — w/w,, est le désaccord de la pulsation forcée par rapport 
x : à ; ___ Murs 
à la pulsation propre d'ordre (r, s) de la plaque, et £,, — n (m masse 


de la plaque par unité de surface, o densité de l’air, c vitesse du son 
dans l’air). 


Nous avons ensuite donné une expression approximative de la 
transparence % en termes finis, à savoir : 


(2) 0,32 K Le 0,32 K e p?c? 


abw abw m°w2 


(1) Th. Vocer. J. de Phys. [8], 7, (1946), 193. 
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(a, b dimensions de la plaque; K coefficient de la formule des pulsa- 


2 2 
tions propres w,, — K (Z& ce à) ). Le terme en w—? est celui que Davis 


avait trouvé en traitant la plaque comme un piston se déplaçant 
parallèlement à lui-même ({); on voit que dans de nombreux cas ce 
« terme de Davis » sera moins important que celui en w—!, dont 
l'existence n'avait pas été signalée, à notre connaissance. 

Nous nous proposons, dans ce qui suit, de compléter ces résultats 
par la considération de quelques cas moins simples, dont le problème 
précédent peut être considéré, à première vue, comme une schémati- 
sation un peu sommaire; nous montrerons qu'il en constitue, en 
réalité, une première approximation tout à fait acceptable, au moins 
pour ce qui concerne la valeur de la transparence. 


+ 


x + 


1. Plaque sous incidence oblique. — Prenons des axes rectangulaires 
de coordonnées Ox et Oy coïncidant avec deux des bords de la plaque, 
et soit : 


(x cos 8 + y sin 0) cosy +z£zsinp —0 


léquation de la surface d'onde passant par le sommet O de la plaque. 
Tout point (x, y, o) de cette dernière se trouve à une distance : 
d = (x cos 0 + y sin 0) cos 


de la surface d’onde considérée, d'où une différence de marche d/c 

de l’ébranlement sonore en ce point par rapport à l’'ébranlement en O. 

Si nous posons, pour la vitesse des molécules incidentes en O : 
Sn, 

cette vitesse en (x, y, o) sera : 


æcosô+7ysin0 


(3). “ut, y) —=sin v|4 arr 1 COS el = sin (ot—ax— y) 


ai T dune : 
avec a et 8 nuls pour l'incidence normale (e —?), et inférieurs à 1 dans 


toute la gamme audible. Nous avons montré, dans le travail cité, 
que nous rappellerons désormais par le sigle VP, que la force appli- 
quée au point (x, y) de la plaque du fait des ondes sonores était : 


F(x, y, t)— 290(ü0 — u) 


u étant le déplacement du point (x, y) au cours des vibrations; dans 
le calcul de la force généralisée F,, correspondant à la coordonnée 


+ 


(:) A. H. Davis. Phil. Mag. [7], 15 (1933), 309. 
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normale qg,, (VP, p. 194), le terme en u nous donnera ici le même 
résultat : 
, ) 
— PCA, 


nous ne nous en occuperons donc pas davantage. Le terme 2pcus(x, y, f) 
donnera : 


[ef 260.0 (ot — ax — By)sin — sin _. El 
= 200810 ut [ ffcos (ax + By) sin = sin + dxdy 
— 2pC COS ot [ fsin (ax + Dee re sin = dxdy 


_ 
2pc, 


ue) MER 
sinot+{sin(aa+rr)+sin(bB+sT)— sin (aa+b8+rr+sx)]cos wf | 


8pcrsT? 


Fo Jin ets a be | En CES 
al et AIS 


où P ne dépend que de l’ordre de la résonance : 


— cos(aa+ rr)— cos (ax + bB+rr+sx)] 


et se réduit, sous incidence normale, à 8pcab/rsr? (résultat de VP); 
et où I est un facteur d’incidence, qui dépend en outre de la parité 
des indices 7 et s, à savoir : 


airs L— | sin © si 28 
7, Sp ee y |Sin — Sin — 
‘ : ax bp 
PS INPals ne EL — | cos — cos + 
(5) 2 2 
: : : ‘aa bR 
r pair, Simpair. . 13 = | sin — cos — 
2 2 
r impair, $ pair — | cos — Be 
pair, S pair. .. » —= SSID 


Enfin est un angle de déphasage facile à calculer, mais dont la 
valeur ne nous importe pas ici. 

En portant la nouvelle expression de la force généralisée dans 
l'équation différentielle en g, et en procédant comme dans VP, il 
vient aisément : 


Ce APCE GPL 
Trs + UT DE WT rs ira sin (wt — Vs) 
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et pour la transparence : 


ê I IR 


expression qui ne diffère de celle relative à l’incidence normale que 
par le facteur (PI/pcab)? qui remplace (0,8/rs)?. 

Il est naturel de grouper d’abord les termes de (6) suivant les quatre 
formes (5) de I, soit, en traitant ? comme un opérateur : 


Qi Mr) 
æ 


r pair rimpair r pair rimpair 1 + fe 
s pair s impair  s impair $ pair 


Or, nous avons exposé (t) une méthode de calcul approché des, 
sommes des valeurs d’une fonction F(r, s) afférentes aux nœuds d’un 
quadrillage régulier dans le plan (r, s); cette somme est, d’après la 
méthode en question, remplacée par une intégrale étendue à l'aire 
couverte par le quadrillage, divisée par la surface d’une maille. Dans 
le cas présent, nous avons affaire à quatre réseaux quadrillés distincts, 
dont les mailles ont la même surface 2 X 2 (puisqu'on passe d’un r au 
suivant, et d’un s au suivant, en ajoutant 2, dans les quatre cas). Il 
est vrai que les aires ne sont pas limitées par les mêmes droites 
(r —2 et s—2 dans le premier cas, r —1 et s—1 dans le deuxième, 
r (ou s)— 2,s (ou r)— 1 dans le troisième et le quatrième) au voisi- 
nage des axes des coordonnées ; mais si, comme nous le supposons 
toujours, les sommes considérées sont relatives à des pulsations suffi- 
samment élevées par rapport à la fondamentale, et intéressent par 
conséquent des surfaces du premier quadrant suffisamment grandes, 
cette différence entre les quatre intégrales sera de peu d'importance, 
et nous pourrons les étendre toutes au même domaine du plan (r, s). 
Soit S leur valeur commune, 4 est la surface de la maille, donc : 


> 9 S 
G—=(+E+É+I.T. 
Mais : 
F+L+É+k 


me. qua. 208 208), 202f: 208 T) = : 
— sin? € (sin — + cos? —)+ cos? —{sin? = + cos?" )=1; 
d’où enfin : 


(8) 6—75, 


Ft 


expression qui ne diffère de (1) que par le fait que (P/pcab} y rem- 
place (0,8/rs)° dans les F(r, s) à sommer. 


(1) Th. Vocez, Comptes Rendus 224, (1947), 727. 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 2 (Septembre-Octobre 1947). 35 
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Pour avoir la transparence en termes finis, 1] nous reste à évaluer, 
comme il a été fait dans VP (p. 195), les sommes partielles 


DEC, s) ; DL S); DE s); étendues respectivement à tous lesr,s 
<w w >w 

tels que w,, soit très inférieure à w, de l’ordre de w, ou très supérieure 
à w, et où : 


F(r, s) 0 ()= LEE] — LE = = sl - 


EAN 


9 
2 


Faisons les changements de variables : 


m—akcos tv s—= bRisin de te LE 
il vient : 
0,64 R? sin Y cos à 2 
one 0 
ab œ 3 
[Eros V — =)(re sin? Y — Fj] 
__0,64 pr R?{(1 + &) : 
| 1 D COMOE 
[QE fre EE) ] 
Or 
a __wicos'6cos®. $? w?sin?6 cos? 
A — ÆRNRUTIE tes MEN AL ET. 


ces deux expressions sontau plus de l’ordre de w?/1oc?, soit de w?.1o—1°, 
nettement inférieur à 1, alors que R? est grand dans tous les cas de 
la pratique (pulsation fondamentale très grave, généralement infra- 


ne CAE 
sonore). Nous pouvons donc négliger = et = devant R?, et écrire : 


) ne 0;04 R'E(1 + 2) 
(9 Te FN CAES 
(ne )(ne à) 
Pour avoir la partie principale de la transparence, il suffira d’ailleurs 


de calculer YF (CEA P) 016 


u) 
0,64 1 fR+1/Vad aR R'#{1+ 8) 
a + RAR [Su Hier et er 
US e){rr 5) 
T 


Cette intégration ne présente aucune difficulté de principe, puisqu'il 

FPE à à à : 
s’agit d’une fraction rationnelle ; mais les calculs sont assez laborieux 
dans le cas général. On pourra se borner, pour simplifier (et sans que 
d’ailleurs cette particularisation fasse rien perdre d’essentiel), au cas 


» 
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où les ondes sonores sont parallèles à l’un des bords de la plaque. Soit 
par exemple 8 — 0; alors : 


0,16 f'R+1/Vab aR (1 + #)dt 
M HR ets 
R 1/5R e(r-£e) 
T 


k 8 aR . 
ane] 
R— 0 [ru ab 
# À rdc R? ue) 


2_—P8 


—2 (R+1/Vab} + at rt 
—(R+ TE) (F se er | 
(R+-1/Vab} — 
8 b æ? 
HT ne a ÉSNNERENE Aer à È 


et si nous remplaçons a et b par leur moyenne géométrique Vab 
comme dans VP : 


0,32K a°K 
Ére) Go =" L' + ul: 
L'obliquité ajoute donc au terme principal de la transparence « nor- 


: Kw cos? : G sigles 
male » une fraction de l’ordre de ER de celle-ci, soit une dizaine 


de pour cent au maximum (K sera en général de l’ordre de 10° au 
plus, cf. VP ; w de l’ordre de 10*; r°?c? de l’ordre de 10‘°) : son effet 


est donc négligeable. 
Ce résultat nous dispense de nous intéresser aux autres cas dObIE 


quité, dont il n’y a pas de raisons de penser que l’effet serait plus 
; ; 2 2 

grand. Nous aurions pu, d'autre part, conserver les = et En devant R° : 
ui T 


les calculs auraient eu le même aspect que plus haut, en changeant 
les limites d'intégration en R; on aurait finalement abouti à une 


expression de la forme : 


0,04 4Vab 4... a? 8Vab + 
ab? [a+ b)R. aa? + al .akR. 4 PDA mt PO | 
RER. et 


ce qui ne conduit encore qu'à une correction du second ordre par 
rapport à (10). 

On-peut noter en passant ce résultat intéressant : sous incidence 
rasante (ondes sonores venant lécher une paroi élastique), la transpa- 
rence est sensiblement la même que sous incidence normale. Conclu- 
sion qui n'est paradoxale qu’à première vue, et que tend au contraire 
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à confirmer toute l'expérience de la réception sur microphones 
encastrés, aussi bien en salle réverbérante-qu’à l’extérieur : c’est ainsi 
qu’on avait remarqué, pendant la guerre de 1914-1918, que la réponse 
des microphones de repérage par le son était au moins aussi bonne 
lorsque ceux-ci étaient placés au fond d’une fosse de 1 m. de profon- 
deur environ. 


x 


* * 


2. Amplitudes de vibration finies. — Toutes les équations de VP. 
supposent les oscillations petites, et plus précisément négligent les 
termes d'énergie de degré supérieur au deuxième par rapport aux 
variables de Lagrange. Or on obtient, en partant de cette hypothèse 
classique, des expressions qui prévoient pour les variables en question 
de très fortes amplitudes au voisinage de la résonance d’un mode 
propre ; et de plus, lors du calcul de la transparence, nous avons fait 
remarquer que pour des pulsations forcées suffisamment élevées il y 
aura toujours résonance ou quasi-résonance sur un ou plusieurs 
modes propres, et nous en avons tenu compte dans le calcul. Il sem- 
blerait donc que nous n’appliquions la théorie des petites oscillations 
que pour aboutir à des régimes où elle n’est pas valable ; qu’il ne 
s'agisse pourtant pas là d’un jeu mathématique vain, mais d’une 
première approximation tout à fait acceptable, de nombreux pro- 
blèmes analogues nous le font heureusement prévoir, et nous avons 
montré (VP., p. 199 sq.) que l’expérience le confirme dans les cas 
mêmes que nous avons traités. Il n’en reste pas moins vrai qu'il serait 
important d'obtenir une deuxième approximation : c’est ce que nous 
allons tenter de faire pour le problème fondamental de la plaque 
simple sous incidence normale, moyennant un certain nombre 
d’hypothèses simplificatrices. 

Ces hypothèses sont les suivantes : 

1° Les déformations de la plaque restent suffisamment petites pour 
pouvoir être caractérisées en tout point (x, y) par un déplacement 
u(t, y, t) normal au plan de repos æOy. . 

29 Une seule Grs, — Go des variables de Lagrange est voisine de 
la résonance à la pulsation considérée w. Nous savons que ceci n’est 
pas exact; mais nous sommes d'autre part portés à supposer que cette 
hypothèse ne nous écartera pas trop des résultats corrects, pour ce 
qui concerne la transparence, puisque le terme de & (en première 
approximation) dû aux modes résonants est 0,32 K/abw, alors que si 
le mode (r,1) ou (1,s) résonnait tout seul, son apport serait 0,64/r? 


: , < ,64K 
ou 0,64/s?, c’est-à-dire 2 
3° Tout en étant grand devant les autres q,,, qo reste suffisamment 


petit pour que son carré soit de l’ordre deg... 


LL 


J 
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À l’approximation ainsi définie, il n’y aura lieu de retenir dans les 
équations du mouvement que des termes d'ordres non supérieurs à 
celui de g,, ce qui conduit à prévoir dans les expressions de T et 
de V, outre les termes quadratiques, des termes en 42q?, GoQo9n, et 
en q5; G5iQrs. Les énergies s’écrivent donc : 


65 Tr Sqh + & mNa0go93 + mNgofiS aq. 
V = mNEu?,q?, + mNqEynqn + 3 MNyogé. 


La force généralisée étant toujours donnée par : 


8pcab 
T?rs 


. I : . . 
sin wé —— pcabg,, pour r, s impairs, 


les équations du mouvement sont : 


% AVE 32pC . ‘a 2 
Ga + ne rs À GheQre = rire 0 0 — (ar.Qà + GraGoQo + Ya) 


(12) = . 3 . 9 4 e 
Jo  o+ Lo rare rs SI üt— (+ 209i+ 3 agir + vo9} ). 


On voit s’introduire un mode assez particulier de couplage, qui 
paraît d’ailleurs intuitivement raisonnable dans nos hypothèses È 
Go, qui est grand, influe sur les g,,; ceux-ci sont sans réaction sur lui. 

La méthode classique de résolution des (12) en deuxième approxi- 
mation, qui consiste à remplacer g, au second membre par sa première 
approximation (VP): 


1,6 
(1) — 
HE A nu 0e wf, 
donne sans difficulté : 
YrsU? (1) &rs 2,56 cos (20É — Yys) 
3 = — — + — LS) —  — 
MANU 20%}, Frs fn Zu rs E + (0, — 401) 


avec w,, — w pour g,. Nous retrouvons le résultat expérimental bien 
connu : à la résonance, les vibrations de la plaque ont lieu autour 
d’une déformée moyenne qui ne coïncide pas avec le plan de repos; 
< (a \ , 

et aux vibrations à l'unisson s'ajoute une composante à l'octave 
supérieur. 

Du point de vue de la transparence, aux termes €!) calculés dans VP 
s’ajoute la correction : 


uw? ( Yrs } 6,56 I 
@ — — dé ess NERO 
PA EAU a) ES QE qu 
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ou encore, avec les notations rappelées au $ 1 : 


; 0,41m2 Yrs \? 1 
14 &l) — (a, 2). nr ri 
“E porrisé >) 


Il faut voir maintenant s’il est possible d'évaluer, au moins gros- 
sièrement, les coefficients «, y que l’on avait posés a priori. Voyons 
d’abord pour l'énergie cinétique ; nous avons postulé que 


mn. [ [adrdy 
avait la forme : 


En[Xaf fridedy + 3 mquii [ fridrdy 
+ go Eanqn | Jfiddy] ; 


il faut pour cela que w soit de la forme : 


u = D frs je AGoQo 


avec les conditions : 


JJadrdy=# of fridrdys [ fapdedy =? a [ ffidedy. 


La deuxième de ces conditions montre que «,, est le coefficient 
de /,, dans le développement de A(x, y) en série de f'; la première 
donne alors : 


f A’dxdy = Ÿ _ N ae aoN 


—3V\e: 
a = do, 


L'expression de u est donc : 


= dant RD fe dique + 3 ant) fre = re frs 


d’où : 


Attendu que PUR est une première approximation, à laquelle 
la deuxième ne doit apporter qu’une légère correction, et que gi est 


de l’ordre de q,., il faut que les : &,, Soient petits devant l’unité, Donc : 


ürs € À. 
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Passons à l'énergie potentielle. Celle-ci est toujours, en fonction 
des composantes du tenseur déformation (lesquelles se réduisent ici 
À Erx Eyy €t €, en vertu de l'hypothèse r°) : 


V— INDIE (he) + ë Cxreyy É. e, [drdyds 
= È [fee + 3e, + 3exrey + he )dxdydz 


en admettant la relation À — w à quoi conduisent les conditions de 
= ‘ : À 
Cauchy (cela revient, on le sait, à adopter pour le coefficient Da de 


I : ue rite . 
Posson la valeur + , très voisine de ce que donne l'expérience). Mais 


pour que des termes du 3° degré apparaissent dans V(q), il nous 
faudra prendre, au lieu des approximations classiques : 


œu, LAURE Odile + du 
Exz — 22 555 Ér 2250 Cay DE Ty? 


les expressions complètes (!) : 
du ou \? d'u \° 
Exz — z[2 dx? ( =) (=) | 


o?u o?u \? du )] 
en = [2 35 + (oi) + (2 

o?u duD?u d'ud?u 
Exy —= 22 = REA | 

dLy dTYDXT dTydy 


L'intégration en z devra se faire sur toute l’épaisseur de la plaque 
de part et d’autre de la fibre neutre, soit des ——e/2às—+e/2;il 


pe’ 


vient alors, en posant = — 


Vs AG) + (Gi) +3 Ga) +3 Ga) es 
+2 JTE) + Gr) +) + 5) 


1 Qud?u fu du 
+ 3h (ous +) fée + … 


bsti t Q. ire AY eten ne conservant que termes 
En substituan Dit 5j POUT 5j» © 


(1) Cf. par ex. L. BrizLouin. Les tenseurs en mécanique et en élasticité, 
Paris (1938), 220. 
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en Gr» q°, et gÿ qui nous sont utiles, il vient, compte tenu des expres- 
sions de w?: et de wÿ — w? : 


— mN Ÿv!,q:, = MN Ÿ au? qqn 4 . mNaogçw? 


,.. mDpfri s\pré s\1  ré(gr's5 + 8ris!) 
— Dig [(&+35)( Fe 3) rot 
s619s?r6 + 8587) ab 
ii oil ei 


2 2 4 2 2 4 
TSD ro So \* roS0 Too 1 ab 
qe [lue ac ls our 
Or nous avons : 
mu?, — Dr(r?/a? + s?/b?) et N = ab}: 


par suite, la partie principale du coefficient de gëq,. est : 


— 6mNu? (rê/as + 5/6?) 
st Ue + — = — 6mNuw?.R(r, Sy l'os So). 
R est de l’ordre de 1/rs lorsque w,, est de l’ordre de w, et négligeable 
lorsque w,, > w. De même, le coefficient de gÿ est : 


rq/a5 +016? 


Toso 


— 2mNuw* .] = 2mNo°R'(r,, 5 
) 


où R’, de degré o en rs, 5, est de l’ordre de l'unité. On voit du même 
coup que ces deux coefficients sont grands devant les «,,, de sorte 
que: 


V # - mN Ÿo?,q?, — 6mN Yu Rqqr — 2MNuw?q; 


et que l’on peut prendre comme ordres de grandeur y,, — — 6w?,R ; 
Yo = — 6w?. La transparence additionnelle devient alors, par (14): 


CU VER Or 
= . TE 
TOS0P°C? 7 æ[r LE .( I _ ) ] 


Le terme résonant w,, = w apporte une contribution : 


3,11 RE hr 5,6 


EPA OT le PS Te PRO 
rosoP*c* 980  osuw* 


Les autres termes (w,, < w) contribuent approximativement : 


4 
3,7m° R2(r,5) 59 R'v,, 5g 
> 2 fn w$ 4 4 > R?, 
a D pre 


4 4 . 
rpS0p °c? x Best r050 
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mais R? # 1/r?s?, et nous avons vu (VP) que Di/rts — 1/0,64 ; d’où : 


œ 


_ 66 
GA < D C 
TpS0? 


Puisqu’aussi bien c'est une borne supérieure de la correction que 
nous.cherchons, plaçons-nous dans l'hypothèse où rss est Le plus 
petit possible, soit r, = 1 ou s9— 1, r?$ # abuw/K. Alors : 


à 66K? 
(15) [cie] A bo * 


a? 


Pour que cette correction ne fût pas négligeable devant &l, il 
faudrait avoir 66K2/a2b’w* de l’ordre de Lp?c?/m°?w?, ou encore 4K/abw 
de l'ordre de pc/m. Ce ne sera jamais le cas pour des pulsations de 
l'ordre de 10% à 10o* au moins comme celles que nous envisagions: il 
y faudrait des valeurs de m très élevées, incompatibles avec l’hypo- 
thèse des plaques minces. Nous pouvons donc conclure que la valeur 
de & calculée dans VP n’est pas modifiée en deuxième approximation 
(définie comme ci-dessus). 


3. Existence d’une contrainte latérale périodique. — Un cas de 
plaque vibrante particulièrement important pour les applications en 
aérodynamique est celui que présente une carlingue d'avion. On a 
alors affaire à des tôles minces fixées à un squelette constitué par des 
« lisses » ou « couples » ; et s’il est permis, en première approxima- 
tion, d'une part, d’assimiler ces tôles galbées suivant un rayon de 
courbure assez grand à des plaques planes, et d'autre part, de consi- 
dérer comme fixes les nervures du squelette dont nous venons de 
parler, il peut être intéressant de voir comment se pose le problème 
aux vibrations des tôles lorsqu'il est tenu compte des déformations 
de ces nervures. Notre connaissance de ces déformations est trop 
rudimentaire pour que nous puissions songer à mener une pareille 
étude jusqu’au bout; nous croyons cependant utile d'envisager au 
moins un cas théorique simple pour nous orienter. 

Le travail des couples raidisseurs en vol se traduit par des vibra- 
tions s’exerçant principalement ou en partie dans le plan dela coque, 
et possédant sinon la fréquence même des ondes sonores, du moins 
un spectre très analogue, puisque leur cause est la même que celle du 
bruit. Nous allons donc envisager le cas d’une plaque rectangulaire 
soumise à un champ sonore normal, et en plus à des forces parallèles 
à Ox, dues à de faibles vibrations des supports; nous supposerons 
que les nœuds du réseau maillé restent fixes au cours de ces vibra- 
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tions, et que les forces latérales en question peuvent, par suite, 
s’écrire : 


(16) 4 P=— ŸP, sin 2 cos u ; 
k 


leur amplitude sera faible (sans que nous puissions la préciser). 
Les énergies cinétique et potentielle de la plaque sont toujours : 


mab + mab 
ne Ur L VD: 


à la force généralisée de première approximation vient s'ajouter une 
force P,., qui est la dérivée par rapport à g, du travail des (16). Or 
nous conuaissons l’expression de ce travail, à savoir (4) : 


w=:/ fr) dxdy ; 
d’où : 


re ; Jr: sin ar cos mes pu rs Sin — Æ sin - + ) dxdy 
— = cos wk. TE Pagn | [ sin* sin 7 sin? == sin? =. F dxdy 


3abr* mab 
7 = aa PaQrs COS Wl = Ni, re COS W, 


avec ”, très petit, puisque : 
2 4 s F 
mu, — Dr (5+%) > > T°: 


L'équation de Lagrange en q,, est donc : 


0 2pcu 32pC 
(17) Qrs + on rs + D (I — Mrs COS WÉ)Qrs — rem COS Wf. 

Il serait aisé de ramener (17) à une équation de Mathieu classique ; 
mais nous n’y avons pas intérêt, attendu que nous cherchons seule- 
ment une deuxième approximation pour ",, € 1, et qu’il est plus 
simple de l'obtenir directement. Nous remplacerons donc, comme au 


$2, Gr par sa première approximation dans le terme non linéaire 
affecté du coefficient n,,, ce qui donne : 


9 + q9 + 02,g8 
32pc 


7 Tèrsm 


2 2 
NrsWzg COS @ NrsOs 
2F(&rs, w) 2F(wys, w} 


[cos wé + cos (201 — +)] 


où l’on a posé : 
Lp?c'w? 
T1 


F— (u?, — ut)? + 


(*) Timosnenxo. Théorie de la stabilité élastique (trad. fr., Paris, 1943), 
équation (201). 
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Nous en tirons, comme au paragraphe précédent, en posant : 
g4 = q) L À + B cos (2wt— 4) 
et en identifiant : 


enr 


# | rs = qi Min Trsm * 
(1 8) nrewps(0re 0) Nrs0? 2 cos (20{— 4) 
al à Chou ————ooooooDoDoDoDDDDDO————— 
(u? et Tue er Vu = w}+ 4p?cw?]m° Vu? —4u) F16picwt/mt 


Cette expression appelle les mêmes commentaires qu’au $ 2, rela- 
tivement à la déformée moyenne et à la naissance de sons à l’octave 
supérieur. Quant à la transparence additionnelle, on aura de même : 


w? 


PE) ne 
Os 


(w uw? 2 + 


2 
mè Ms 1— x? \7— 1 — 4x? \—t 
= 2 mes ris L+e( 4e ÿ] L+s( 2T )] T. 
Suivant que x € 1, de l’ordre de 1 à 2, ou > 2, le dénominateur 
en æ prend les formes : 


Ps ooftat;  Prat hat. 


“hr 


Nous écrirons donc, en désignant par H une borne supérieure 
commune aux ";s : 


DE ds Les w? 
em <E sas + " + Zn 
À. cm‘ risu? 2w?rès? rs w?, 
/ 


2 
A ). 


<w/2 w Fs >œuw 
2 


La somme d'G/r°s?) a été calculée dans VP, et trouvée égale 


[0] 
à K/2abv ; en appliquant à la même fonction 1/r°?s? le procédé d'’inté- 
gration approchée décrit dans notre note citée, on trouve de même : 


I vai Rep enLe KE 
2 ef @bR$ ee l ce" abw 

1 2K 

Sa D 2 SE nn 


Lee 


2 2 
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SAS SEE 
Nu ee 
2 


et par suite : 


H? rép, /K , oki K pïc K pic ] 
2 Se jee gr fe el le | a Nate * 
GE Tr L m2? abw ‘ Bu? abw Lmèw* abw 0,64m°ut 1° 


La partie principale de cette transparence additionnelle est : 


4H'pîc? K_ 
nËT* abw * 


Nous ne pouvons en calculer la valeur numérique, n'ayant pas de 
données sur H; mais on peut dire que si cette correction se trouve, 
dans certaines conditions, suffisamment importante pour être sensi- 
ble en présence de &l)}, alors son effet sera de ralentir la variation 
de & avec la pulsation : elle apportera en effet un terme en w-—t/?, qui 
varie lentement en comparaison avec ceux en w—! et w—? de 8". 

Une autre remarque s'impose, à propos de l’intégration approchée 
de l’équation (17): nous avons cherché pour g, une expression de 
période 2x/w ; or uné telle périodicité n’est possible rigoureusement, 
comme nous l’apprend la théorie générale, que si n,w?, fait partie du 
spectre de l'équation de Mathieu. Le cas où un tel accord existerait 
d'avance entre la structure des raidisseurs et celle des plaques:est 
exceptionnel, et nous pouvons l’écarter. Il pourra donc arriver, soit 
que l'énergie de vibration des plaques soit la plus forte, et synchronise 
le réseau des raidisseurs, ou bien au contraire que ce dernier possède 
l'énergie la plus importante, et alors la solution en g,, n'étant plus 
périodique, il se produira un flambage des plaques. Nous nous conten- 
tons d'indiquer cette éventualité, dont la discussion plus poussée 
sortirait du cadre de ce travail. 


ÉTUDE DE L'ONDE OBTENUE 
PAR RÉFLEXION VITREUSE TOTALE 
| DANS LES MILIEUX 
- À SUSCEPTIBILITÉ MAGNÉTIQUE NON NULLE 


Par M. Henri ARZELIÈS 


SOMMAIRE. — Le présent mémoire fait suite au mémoire sur la 
réflexion vitreuse (1), dont il développe certains résultats relatifs à l’onde 
obtenue par réflexion vitreuse totale. 

Les formules classiques de Fresnel ne s’appliquent qu'aux milieux à 
susceptibilité magnétique nulle. L'examen du cas général permet de 
mettre en évidence des propriétés nouvelles conduisant à des applications 
pratiques. Les formules correspondantes sont symétriques pour les deux 
ondes principales, et par conséquent, malgré leur généralité, sont d’un 
maniement plus simple que les formules particulières de Fresnel. Cette 
symétrie suggère d’ailleurs un moyen de lever certaines indétermina- 
tions et certaines difficultés de signes de la théorie classique. 

J'ai insisté tout particulièrement sur les conventions de signes et sur la 
détermination du sens de parcours des elliptiques. C’est, je erois, la seule 
difficulté du sujet. 

Cette étude est destinée non seulement aux physiciens, mais aussi aux 
ingénieurs radioélectriciens qui tendent à utiliser de plus en plus des 
matériaux diélectriques où # 1. S'ils ont à s’occuper de phénomènes de 
réflexion totale, ils peuvent être tentés d’utiliser les formules de Fresnel 
en remplaçant l'indice n par VKu ; cela conduirait à des résultats incor- 
rects. 

Le présent mémoire fournit les formules nécessaires et suggère en 
outre certaines applications à la technique des ondes centimétriques et 
millimétriques. 


(:) Ann. de Phys. (janv.-février 1946), 5 à 69 (abréviation R. V.). 
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À. — ÉTUDE DES ONDES PRINCIPALES 


1° [S 4]. Rappel de résultats. Conventions. — a) Les changements 
brusques de phase introduits par la réflexion totale sont : 


pour l’onde principale 1 ({) : 


u?costi—sini+Ku — ou cos iVsin?i—Ku 


(a) cos ü— u?cos?itsin?i —-Ku sin à — u? cos? it sin: —Kyu 
pour l'onde principale 2 (?) : 

K? cos?i— sin°i+Ku 15 __—2Kcos:Vsin?:—Kp 

(2) cos nr itsini—Ky SI0 02 — Ki cost i + sin’i — Ky. 


Les vecteurs seront déterminés par leurs projections sur les 
axes OX, OY et OZ définis comme suit, pour l’onde incidente. 
L’axe OY est normal au plan d'incidence; arbitrairement nous pre- 
nons un sens positif sur OY ; l'axe OZ est dirigé suivant le rayon 
incident dans le sens de propagation ; la position de OX se déduit de 
la règle du tire-bouchon. Nous déterminerons de même les vecteurs 


= plan du miroir 
IT plan d'incidence 

P_ plan X0ÿ Lau rayon incident 
P"_ plan X'0Y'Lau rayon réfléchi 


Hier 


réfléchis par leurs projections sur le trièdre OX’Y/Z défini de façon 
analogue. Nous choisirons le même sens positif sur OY et OY’ (direc- 
tions parallèles). Le problème de la réflexion se pose alors de la façon 
précise suivante : nous considérons un vecteur incident en o à un 
instant donné (par exemple nous prenons cos wt pour {—0o) et 
déterminons les vecteurs réfléchis correspondants, au même instant, 


() R.V.,S 15, p. 26. 
CJSRENTS 16,:p: 20: 
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el au même point O, par leurs projections sur le trièdre ci-dessus 
défini. Pour la clarté, figure 1, nous avons représenté les trièdres 
éloignés de O ; en réalité ils sont tous les deux en O. Des conventions 
faites résulte que si nous faisons tourner le rayon incident dans le 
plan d'incidence de manière à l’amener à coïncider (direction et sens) 
avec le rayon réfléchi, nous obtenons, à partir de OXYZ, le trièdre 
OX'Y'Z" (direction et sens). C’est avec ces conventions qu'ont été obte- 
nues les formules (1) et (2). 

b) Représentation plane. — Les ondes étant du type ordinaire, les 
vecteurs sont contenus dans le plan d’onde et il est commode de les 
représenter dans ce plan. Nous avons alors la figure 2 ; les axes OZ 


Yi y 


Hi: 


et OZ’ sont normaux au plan de la figure, et dirigés d’arrière en 
avant. Autrement dit, le lecteur qui regarde la figure 2 est censé rece- 
voir la lumière ; sur la figure 1,1il placerait son œil aux positions 
indiquées en M ou M’. 


2° [$ 2]. Etude du retard pour l’onde principale 4. — a) Formules 
pour les trois cas particuliers fondamentaux. 


Pour w —1 (cas classique), Ku=K= n°: 
cos? : — sin? i +n? cos 21 n°? 
cos ô4 — nn = Here 

cos?i+ sin: —n I—n 


— 2 cos iÿsin? i — n°? 


sin 0— = 


formules obtenues par Fresnel. 


Pour K—1 in 
n' cos? i — sin? i + n? : — an? cos iVsin?i — n? 
nt cos? i + sin? :—n ni cos? i+ sin? i1—n 
Pour K—y Du K=u=7% 
5 n? cos? i— sin? 5+ n°? an? — (1 + n°) sin?z 
COS — pr cost it sinni nm —  (r1—n)sinté 
: —an cos iVsini— n° 
Sin di — 


(1 — n?) sin? x 
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b) Variation de la phase avec l'incidence i dans le cas général. 
— Posons pour simplifier l'écriture : 


cos à — y à, — Arc cos y. 
D'où pour la dérivée : 
dôs ES dès dy 
His id 


Nous avons successivement : 


dy — 2 sin 2 dy 


—Z — ——_—_—_—_—__—__ ——————— —— — — sin Ô1. 
di — p?cos?i+sin? : — Ky dis : 4 


La dérivée complète s'écrit en définitive : 


dû: — 2 Siné 


db 4 pVsin? i—Ky ; 


Elle est toujours négative. L’angle à, diminue donc constamment 
lorsque z varie de L à go°. Pour : = L: 


ae CON 
COS 0 — +1 SI 0 O , —0 TH =. 
Pour :— 90°: 
5 dû — 2 
COS 0y—— 1 sin 0, —0  —— 7T (+) ER ———— 
SAR RE uVi—Ky 
Nous avons choisi à, ——7+ puisque à, diminue quand : augmente, 


En définitive, lorsque : varie de L à go°, à, varie de o à — x. La tan- 


gente de départ est verticale vers le bas ; la tangente d'arrivée est 
oblique vers le bas. 


3° [$ 3]. Etude du retard pour l’onde principale 2. — à) Formules 
pour les trois cas particuliers fondamentaux. 


Pour" Ken 
n' cos? i — sin? + n°? û — an? cos iVsin? i — ni 
cos D SiD 9 = —————— 
n‘ cos? 1 + sin? i — n°? ncos?i—sin?i—n? 
formules données par Fresnel. 
Pour —tr: 
cos ai + n° ; — 2 cos iVsin? i— n°? 
cos à, SAT Sin Bee ER 


1— n°? 


Pour K— y: nous retrouvons les formules données au paragraphe 
précédent. 


b) Variation de la phase à; avec l'incidence i dans le cas ‘général. 
— Nous avons ici : 


CO UE: (&) 2 (+) : a 
di KVsini—Ky dE JET pe, di Jo TR 
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Pour it: 
COMVE=: Sin 0 — 0 dE he 
Pour : —9os : 
COS do —— 1 Sin ds — 0 Do 
La position relative des courbes dépend des valeurs de K et &. Pour 


K=> y, la courbe 2 est au-dessus de la courbe 1 ; c’est l’inverse pour 


K< y (fig. 3). 


! 
l 
11 K)u 
l 
1 
[ 
l 


(0) 
reflehion réflexion! réflexiqn À réflexion 
non totale totale non totale ï:\ totale 
| \ À ! 
| u 
2; ! 
ae 
7 le Bart RE PU AR 


Fig. 3. 


Remarque. — Il est naturellement aussi possible de prendre, pour 
les deux ondes : 


D 0 — 270 
== 00° DT 


Alors à varie de 27 à x. La symétrie nous conduit à prendre les 
mêmes valeurs-limites pour les deux ondes principales ; en effet, les 
deux courbes doivent se confondre pour K=— . 

Dans ces conditions la présente solution conduit aux mêmes résul- 
tats ; c’est évident pour une onde, puisque tout se reproduit avec la 
période 27; pour le calcul de A (voir plus bas), cela résulte de la 
symétrie signalée. 

Si nous choisissons, comme c'est naturel, la solution : 

Ôr 0) = = 7; 
c'est-à-dire celle qui donne aux à la plus petite valeur absolue nous 
voyons que la réflexion totale avance les deux vibrations princi- 
pales. 
Ann. de Phys., 122 Série, t. 2 (Septembre-Octobre 1947). 36 
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4° [S$ 4]. Retards pour tout le champ d’incidence. — Il est intéres- 
sant de tracer l’ensemble de la courbe des retards pour tout le champ 
d'incidence. 


Raisonnons sur l’onde 1, en utilisant l'expression (t) : 


“s u cos i— VKu—sin i 
ve u cos i + VKu—sir?i » 


Ce paramètre peut s’annuler (phénomène d'extinction) dans l’un 
des deux cas suivants (?) : 


Ky= 1 K< y 
Ku< 1 K> y. 
Nous ne nous intéressons ici qu'aux intersurfaces Kyu << 1 (suscep- 


tibles de fournir des phénomènes de réflexion totale). 
Par ailleurs nous avons : 


da au(r —Ky)sini 
dE (u cos i+ VKu—sini) VKu—sini 


Cette dérivée est positive pour Ku < 1. 
Lorsque les deux conditions Ku<1, K>=> u sont réalisées, nous 


avons pour a —f{(i) une coùrbe qui coupe l’axe Or en un point I. 
Lorsque K<< y, la courbe est tout entière du côté des a positifs. 


(ES RE EC, 


Le changement brusque de phase entre o° et I est 7 sans qu'il 
soit possible de préciser. 


COPRMEMNES no pars! 


(?) J'ai étudié en détail les phénomènes d’extinction en réflexion vitreuse 
dans un mémoire qui va paraître à la Revue d’Optique. 
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Raïsonnements et résultats analogues pour l’onde 2 (intervertir K 
et 1). L’allure des courbes est représentée figure 4. 

Il n'est donc pas possible de choisir entre + x et — x, si l’on s’en 
tient rigoureusement aux formules de la réflexion non totale. Les 
deux cas possibles sont représentés dans la figure 3. Passons à la 


RE 


a 


Fig. 5. 


limite K— y ; l’angle de Brewster s’annule, ce qui supprime les parties 
antérieures à | (ou, si l’on veut, réduit l’indétermination à la seule 
incidence normale). 

Il reste une courbe unique pour les deux ondes, qui se comportent 
de façon identique (fig. 5 et 6). L 


B. — ONDE INCIDENTE POLARISÉE RECTILIGNEMENT 
SUIVANT UN AZIMUT QUELCONQUE 


1° [$ 5]. Généralités. — Je crois utile de rappeler brièvement, en 
les précisant pour le cas actuel, certaines conventions classiques. 


Fig. 


La position des axes liés aux rayons incident et réfléchi ainsi que 
la représentation des vibrations dans le plan ont été définies au para- 


graphe 1e. 
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Nous supposons l’onde incidente polarisée rectilignement, mais 
d’azimut quelconque. Raisonnons par exemple sur la vibration élec- 
trique. Nous avons (fig. 7) la droite de vibration EE, la vibration 


étant de la forme e—E cos üf. ! 

Elle fait avec OX un angle « compté positivement dans le sens 
indiqué. 

Dans les raisonnements qui suivent nous porterons souvent notre 
attention sur la position pour { —0, soit OE. 

Décomposons OE en deux composantes dirigées suivant OX et OY 
soit OF, et OE; ; OE, est la composante principale 1, OK, la compo- 
sante 2. Ces composantes ont pour expression : 


OE, — E cos wf sin « OE: — E cos wf cos &. 


Nous avons vu au paragraphe précédent que chaque vibration prin- 
cipale subissait, du fait de la réflexion totale, un changement 
brusque de phase à, ou à;. Généralement à, et à, sont différents ; la 
vibration réfléchie correspondante est elliptique. 


2 [$ 6]. Equation de la vibration réfléchie ; définitions. — Nous 
devons composer : 


e, —E sin x cos(wt— à;) e3—E cos à cos (wt— 2). 


Par exemple, pour { —o, et toujours sur la figure 7, les extrémités 
des composantes réfléchies sont venues en E; et E:, et l'extrémité de la 
résultante en E'. Comme la réflexion totale avance les deux compo- 
santes, les mobiles fictifs E; et E: se déplacent dans le sens des 
flèches, vers o. 

Pour obtenir l'équation de la courbe, il faut éliminer { entre e,. 
et 6». 

Nous simplifierons l’écriture en posant : 


E cos a — Fo Fsinc—"#%, 01 — 09 — A. 
Nous avons alors : 
X — 6, —E, cos wf Y—e; —E, cos (wt — A) 


_ A—ô, —G, est donc, par définition, l'avance de la composante 

principale 2 sur la composante 1 (ou le retard de 1 sur 2); les 
termes d'avance ou de retard sont pris au sens algébrique. Naturel- 
lement À n’est défini qu’à 2x près; nous conviendrons de prendre 
toujours la détermination pour laquelle la valeur absolue de A est 
comprise entre o et r. 
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Par définition la réflexion sera dite : 


positive si A0 
négalive si Ao 
neutre si F0 


Hs introduisons le terme réflexion neutre pour plus de généra- 
ité. 

L'élimination de { donne : 

X? 2 cos À - at 
pe AU 4 —.—sin?A 
E ÊLE; + 

qui est l'équation d’une ellipse. 

Ces définitions et ces notions sont classiques dans l'étude de [a 
polarisation elliptique par les milieux transparents et dans l'étude 
de la réflexion métallique. Jusqu'à présent, il n’avait pas paru néces- 
saire de les utiliser en réflexion totale ; la raison de leur introduction 
apparaîtra au $ 8. 


3° [$ 7]. Sens de l’elliptique réfléchi. — Supposons d’abord 4% 0: 
et raisonnons sur la figure 8. Pour {—0, et par rapport au triè- 
dre OXYZ, le point représentatif est en 1 à l'extrémité du vecteur 
amplitude, et les projections sont 1, 2; comme nous sommes en 
réflexion totale, si la réflexion n'introduisait pas de retards relatifs, 
nous aurions la vibration réfléchie OI, par rapport au trièdre OX'Y'Z!. 

Puisque A > 0, la vibration 2 est en avance sur la vibration 1. Cela 
revient à dire que, pour la vibration réfléchie à un certain instant 


De 
n 
x 


Fig. 8. 


ultérieur, les projections sont 2’ et 1’; 2’ confondu avec 2, 1” se diri- 
geant vers 1. D'où le point représentatif R’, Considérons maintenant 
l'instant ultérieur où 1’ est arrivé en 1” confondu avec 1 ; la projec- 
tion pour la vibration 2 sera venue en 2”, se dirigeant vers o, d’où le 
point représentatif R’. Le sens de l’elliptique est donc celui de la 
flèche, soit stnistrorsum (ou lévogyre). 

Le même raisonnement répété pour 4<Co donne un elliptique 
dextrorsum (ou dextrogyre). Ces résultats sont valables lorsque la 
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vibration incidente se trouve dans le quadrant XOY, ou bien dans le 
quadrant opposé (ces deux cas sont évidemment les mêmes à des 
instants différents d’une demi-période). 

Examinons maintenant le cas où la vibration incidente est située 
dans les deuxième et quatrième quadrants (fig. 9). Plaçons-nous par 
exemple dans l'hypothèse AT> 0. 


Le sens de l’elliptique est maintenant dextrorsum. 

Le lecteur doit done se rappeler que seules les expressions 
réflexion positive, réflexion négative caractérisent l’intersurface, 
pour une incidence donnée. Le sens de lelliptique dépend de 
l’agimat de la vibration incidente. 

JL est d’ailleurs possible de donner une convention géométrique 
reliant la position de la vibration incidente (rectiligne) au sens de 
l'elliptique (*). Le lecteur vérifiera dans les divers cas de figure que, 
pour une réflexion positive, le sens de l’elliptique réfléchi est celui 
qui amène la vibration incidente (donc OT) sur la composante 1 
(normale au plan d'incidence), par une rotation inférieure à go*. 


4° [$ 8]. Calcul direct du retard entre les deux vibrations princi- 
pales (retard absolu). — La courbe A — }{(i) se trace aisément à partir 
des courbes Ô,(1) et G2(1). Lorsque la connaissance séparée des 
phases à, et à, n’est pas nécessaire, il est plus rapide de calculer direc- 
tement À sans passer par l’intermédiaire de Ô, et à. C’est dans ce but 
que nous établissons les formules suivantes. 

De la relation de définition, nous tirons : 


sin A —sin (d, — 02) — sin à, cos ds — sin d2 COS ds 
__ — au cos iVsin? i — Ku K? cos? i — sin? i + Kyu 
7 cos? i+sin?i—Ku K? cos? i + sin? i — Ky 


2K cosiVsini— Ky p? cos? i— sin? t+Ku 
K? cos? i + sin? i —Ky p? cos? i + sin? i — Kyu * 


(1) Règle énoncée par A. Corron. Recueil de constantes publié par la 
Société française de Physique, p. 540. Gauthier-Villars, Paris. 
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Tous calculs faits, nous obtenons : 


a cos à sin? iVsin? : — Kp(K — p}(Ku— 1} 


Dr (K? cos?i+sin?:— Ku)(p? cos’; sin? i—Ky)° 


Cette expression s’annule aux deux extrémités du champ 
(= L ; i— got) conformément à la figure 3. Elle s’'annule aussi pour 
K=—y quelle que soit l'incidence (les deux vibrations principales 
sont identiques) et pour Ku— 1 (milieux identiques). Enfin, si nous 
intervertissons K et y, ce qui revient à intervertir les deux ondes 
principales, nous vérifions bien que A prend la même valeur absolue 
et le signe contraire. Nous obtenons de même : 


(K? cos? i—sin? iLKyu){p? cos? i — sin? :LKu) + 4Kp cos? i(sin?i—Ky) 


cos A — (K? cos? : + sin? : — Kuj(u? cos’: + sin?:— Ky) 


et par suite : 


__I1—cosA _p—K cosiVsin?i—Ky 
CAEN A Er 'KT sin? à 


E 
2 


ig 


Cette dernière formule étant la plus simple c’est elle que nous utili- 
serons dans les calculs. Comme le dénominateur de sin A est positif 
et Ku — 1 négatif, nous avons : 


pour K<y sin A> 0, pourK > sin Ao 


: : À : a\ 
ce qui est conforme à la figure 3. Mêmes constatations avec tg— . 


Avec les conventions faites, nous énoncerons : 


K< y A>œ0o réflexion positive 
Net A +40 réflexion négative 
Ka —0 réflexion neutre 


Nous déduisons de là les résultats relatifs aux cas particuliers fonda- 
mentaux : 

K—:1 donc u<TK réflexion négative 

a donc K<y réflexion positive. 


Le cas ordinairement envisagé en optique visible correspond donc 
à une réflexion positive. 


5o [8 9]. Tracé théorique de la courbe A—f{(1). — Posons : 


A 
Ces 


= 1} A2 Arc tg y. 
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Par suite : 
dA dA dy 2 dy 


Ai dy AVANT NT IV AE 


dA 2 u—K 2Ku—sin?i(1 +Ky) 


di HN "1—KH sin iVsin?i—Ky 


Cette incidence existe toujours. 
Pourr—7, mous avons: 


Lorsque K=> 4, la dérivée est négative pour &, <i<im, positive pour 
En Li 90°, C’est l'inverse pour K< y. D'où les figures 10 etr1. 


Il est facile de montrer que l'incidence #,, est toujours plus rappro- 
chée de L que de goe. 

Les deux cas particuliers K—1, u=— 1 sont intéressants car nous 
n'avons plus que le paramètre n. Il est alors possible d'étudier com- 
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ment se déplace la courbe lorsque n varie. Examinons par exemple 
le cas classique p — 1 (fig. 12). 


fee cr 0 OUPS DEP TL PE Es 


St embase es 


mm 


Pour n—0, L—o; la courbe existe pour tout le champ d’inci- 
dence. Nous avons alors : 


18 — gt ne: 


La courbe correspondante est constituée par les deux segments OA 


et AB : 


pour i —0"° gi —+c A Er 00e 
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Nous vérifions bien que : 
SO COS 49 — I 1 —0 Aÿ=—= + 180°. 


Pour n=1, L—90°; la courbe se réduit au point B. 
Les courbes intermédiaires se placent comme indiqué sur la 


; dA "te 
figure. Il est facile de montrer, en calculant == , que pour une inci- 


dence donnée À décroît quand n augmente. De là résulte que les 

. A , L4 TE 
diverses courbes s’enveloppent sans se couper (sauf à l'extrémité 
commune { — 90°). 


60 [$ 10]. Obtention d’une onde circulaire à partir d’une onde inci- 
dente rectiligne (telle que « —45°). — Plaçons-nous dans le cas le 
plus favorable : — 7, (retard relatif maximum). ; 

Pour avoir un retard A de 90°, il faut : 


K— L 2 = 
Fe —=+ 1 soit u= K[3+ V8]. 
Nous avons donc a priori deux racines : 

u— 5,828 K p=—=0,172 K 


qui doivent être combinées avec la relation de réflexion totale Ku<1. 
Ea définitive, nous avons les deux solutions théoriquement possibles : 


u— 5,828 K +2,41 
LITE <> 0,415. 


Si nous utilisons la réflexion dans un milieu de constante K, sur 
4 : NES # +, LRNET 
l'air, Kç satisfait à la deuxième inégalité (+ —) (ph 
Pour que la première solution soit elle aussi réalisable, il faut 
obtenir une matière telleque K, > 2,41. 


C. — APPLICATIONS À LA TECHNIQUE 
DES ONDES CENTIMÉTRIQUES ET MILLIMÉTRIQUES 


1° [$ 41]. Polariseurs circulaires. — a) On sait que, dans la tech- 
nique ordinaire de la lumière visible (milieux u—1}), les conditions 
précédentes ne sont pas réalisables ; aucun des corps transparents 
qui suivent la théorie de Fresnel n’a un indice suffisamment élevé. 
Une réflexion ne suffisant pas, Fresnel a tourné la difficulté en utili- 
sant deux réflexions (parallélipipède). 


b) L'utilisation de milieux à perméabilité y différente de 1 doit 
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permettre, d'après le paragraphe préédent, la construction de pola- 
riseurs circulaires utilisant une seule réflexion totale. Pour cela on 
taillera, dans la matière choisie, un prisme 
isocèle ABC dont les deux angles égaux 


Er M ; 

BAC et ACB auront pour valeur: (voirS 9). 
. Le faisceau incident, polarisé rectili- 
gnement à {5° du plan d'incidence, tombe 
normalement sur la face AB, se réfléchit 
totalement sur AC et sort polarisé circu- 
lairement, normalement à BC (fig. 13). 
Le circulaire est droit ou gauche, suivant la position du rectiligne 
incident (voir $ 7). 


Fig. 13 


20 [S 42]. Utilisation d’un prisme à réversion. — Le polariseur qui 
vient d'être décrit a l'inconvénient de dévier le faisceau, ce qui peut 
être très gênant dans les montages. Pour remédier à ce défaut, on 
peut adapter aux ondes centimétriques le dispositif bien connu ima- 
giné par Dove (t). Il suffit de calculer l’angle du prisme ABC isocèle 
de manière que l’on ait /—:1,. Un seul prisme est nécessaire, alors 
qu'en optique visible il en faut deux. 


30 [$ 13]. Analyseurs circulaires. — Les mêmes dispositifs peuvent 
naturellement servir d’analyseurs. 


D. — REMARQUES SUR LA THÉORIE CLASSIQUE (1 —1). 


19 [$ 44]. Sur l’introduction d’une nouvelle convention de signes. — 
La théorie classique part des formules de Fresnel pour la réflexion 
vitreuse non totale, soit, avec les conventions faites au paragraphe 1, 
de : 

sin (—r) ; tg(i—r) 
ET AE sin ({t+r) MAN TITRES 


et les interprète pour r, imaginaire. Les formules obtenues sont iden- 
tiques à celles données dans le paragraphe 1, et pour x — LE 
Certains auteurs (?) partent de la formule de a' avec le signe —, ce 
qui revient à changer les conventions pour l'onde principale 2. Le 
motif allégué pour cette introduction d’une convention nouvelle est 


(:) Voir, par exemple, Bouasse. Propagation de la lumière. Delagrave 
(1925), 301. 
* (2) Le lecteur qui désire effectuer des comparaisons prendra garde que 
les exposés désignent par A tantôt dy — do, tantôt do — dy. 
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que les deux ondes principales sont ainsi traitées de même à l'inci- 
dence normale (où elles sont physiquement indiscernables) ; nous 

reviendrons là-dessus. 
Désignons par Ou (fig. 14) la droite à partir de laquelle sont 
comptés les angles à, avec le sens positif 


at marqué. La nouvelle convention revient à 
LÉ dire que, pour l'onde 2, nous comptons 
u' 0 7_u Îles retards à partir de Ow’. 
5 6 


Dans ces conditions ô, varie de — + à 
— 27 où de +rào. 

NE De même qu’au paragraphe 3b, il est 
naturel de choisir la solution qui donne à 
à la plus petite valeur absolue ; nous avons 

alors, avec les nouvelles conventions, la figure 15, courbes 1 et 2. 
La plupart des auteurs donnent, pour l’onde 1, seulement la solu- 
tion 0, — 7 (et ne signalent même pas la solution 2r,r), et par contre 


ô 
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conservent, pour l’onde 2, l’indétermination des deux solutions. Dans 
la figure 15, cela donne les courbes 1, 2 et 2/. 

Il est clair que cette façon de procéder est arbitraire ; si l’on conserve 
les deux solutions pour l’onde 2, il faut aussi les conserver pour 
l'onde 1, d’où les courbes 1, 1”, 2 et 2’. | 

Pour calculer la différence des retards, nous devons grouper ces 


courbes deux à deux; en toute logique, nous pouvons le faire à notre 
volonté. 
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Quel que soit le choix, nous obtenons la figure 16 (en nous limi- 
tant naturellement aux A inférieurs à 2+ en valeur absolue). 

Une fois obtenus ces résultats, pour les retards dits « absolus », 
avec une indétermination de + x, les exposés de la théorie classique 
remarquent que le + x n'intervient pas dans les expériences de 
réflexion totale ; ils donneut alors des formules, dites pratiques, où le 
= est éliminé, et réviennent à la figure 11. 

Cette nouvelle convention de signe est donc inutile, puisqu'elle se 


borne, aû fond, à introduire une indétermination de ++ pour la 
supprimer lorsqu'il s'agit d'obtenir des formules pratiques. , 
Par ailleurs le motif invoqué ne repose pas sur une base solide ; 
traiter de même les vibrations principales à l'incidence normale ne 
signifie rien en réflexion totale, où cette incidence n'intervient pas 
(cette idée a évidemment été suggérée par la méthode qui consiste à 
tirer les équations de la réflexion totale de celles de la réflexion non 
totale). 
L’exposé de la théorie de la réflexion peut et, à mon sens, doit se 
faire en utilisant uniquement les conventions du paragraphe 1tr, et 
cela dans tous les cas : réflexion vitreuse totale et non totale, réflexion 
elliptique par les corps transparents, réflexion sur les corps absor- 


bants. 
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» [$ 15]. Sur une expérience de Babinet. — Bouasse discute une 
expérience de Babinet (1), d’après laquelle ce physicien concluait que 
la réflexion totale avance les deux vibrations principales. Raisonnant 
sur les résultats schématisés par les figures 15 et 16 A étant pour lui 
5, — à,, Bouasse conteste cette conclusion. Elle me paraît au contraire 
exacte ; le lecteur se reportera aux figures 3 et 11,etau paragraphe 36. 
Certes nous avons le droit de choisir la solution 2x, x (à condition 
de la choisir pour les deux ondes) et de dire que nous avons une 
avance ; mais c’est une autre manière d’énoncer le résultat de Babinet 
à un décalage 27 près. 


3° [$ 46]. Sur l’indétermination + + de la théorie de la réflexion non 
totale. — a) L'indétermination qui existe entre o et 1 est inhérente à 
la théorie de Fresnel ; elle peut être levée par la théorie de deuxième 
approximation relative au phénomène de polarisation elliptique pour 
les milieux transparents (couches de passages). 

Cette théorie permet de choisir entre les courbes OA'B'T et OABI 
(fig. 10 et 11) qu’elle remplace d’ailleurs par des courbes sans cas- 
sures. 

La théorie simplifiée qui suppose la couche de passage homogène 
et d'indice 7: compris entre les indices extrêmes n, et n; conduit 
dans le cas actuel (u—1, K<1) à une réflexion négative. D'où la 
courbe marquée en traits interrompus. Les phénomènes au passage 
du régime de réflexion non totale au régime de réflexion totale sont 
très complexes. Lorsque l'incidence augmente, nous rencontrons 
deux angles de réflexion totale, avec ondes évanescentes dans le troi- 
sième milieu seulement, puis dans les deuxième et troisième 
milieux (?). Jusqu'à ces derniers temps, à part une tentative insuffi- 
sante de Drude, on avait étudié les couches de passage seulement en 
réflexion non totale ; et l’on raccordait ensuite avec la théorie de 
Fresnel pour la réflexion totale. Cette conception conduit en particu- 
lier à un retard A nul (avec les conventions générales du paragraphe 1, 
l’autre convention conduisant évidemment à x) pour la limite de 
réflexion totale. Cette conclusion, qui avait jusqu’à présent été géné- 
ralement admise, a été contestée récemment par R. de Mallemann (©), 
Cet auteur a montré expérimentalement que l’ellipticité conserve une 
valeur finie au passage par &. Il faut pourtant bien admettre, si la 
réflexion est positive en réflexion totale, négative en réflexion non 
totale, que l’ellipticité s’annule quelque part. S'il n’y a annulation 


(:) Bouasse, op. cit., 302. 

(?) R. V., $ 32, p. 52. 

(?) Réflexion totale sur les couches minces. C. R. Acad. Sc., 217, no 22 
(29 nov. 1943), 533-534. 
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nulle part, c'est que la réflexion conserve le même signe pour tous 
les régimes; il faudrait alors admettre que la couche de passage 
modifie complètement le régime de réflexion totale. La théorie des 
couches de passage en ondes évanescentes doit, à mon sens, fournir 
une interprétation du phénomène. Quoi qu'il en soit, l'expérience 
suffit pour déterminer si, dans les deux régimes extrêmes, il y a ou 
non réflexion du même signe, et par suite s’il existe ou non une inci- 
dence d’ellipticité nulle (1). 

b) Les figures 10 et 11 suggèrent de choisir, lorsque la couche de 
passage a un effet négligeable, les segments OABI, ce qui supprime-. 
rait l'indétermination + +. Par u— 1, cette induction conduit, pour 
1—=0, à « 


O— 0 ie lors A = 0 — 09 —= — 7%. 
(t) M. de Mallemann a bien voulu me signaler que son assistant, 


M. Suhner, étudie ces questions en détail dans une thèse dont la parution 
est incessante. 


SUR LE CALCUL ; 
DE L'ÉNERGIE ÉLECTROMAGNÉTIQUE DISSIPÉE 
DANS UN MILIEU ABSORBANT SÉLECTIF 


Par Henri ARZELIÈS 


SOMMAIRE. — Dans un mémoire récent (‘), je proposais de remplacer. 
le développement de la théorie classique de la réflexion, basée sur l’em- 
ploi d'indices de réfraction imaginaires, par une théorie directe déduite 
de l’hypothèse ionique. Le présent mémoire étudie, de ce point de vue, les 
questions relatives à l’énergie dissipée par une onde plane dans Îles 
milieux absorbants sélectifs quelconques, dont les conducteurs parfaits 
(au sens du mémoire R. S., $ 7) sont un cas particulier. 

J'examine d’abord le cas d'une intersurface et montre que les formules 
de l’énergie dissipée, relatives aux deux cas de polarisation de l’onde inci- 
dente, peuvent être obtenues de deux manières : 

soit indirectement, par utilisation du flux du vecteur radiant (de Poyn- 
ting) ; l'énergie dissipée dans un volume est alors la différence entre le 
flux entrant et le flux sortant ; 

soit directement en calculant le iravail fourni aux ions en vibration, 
à l’aide des équations de la Mécanique ; cette dernière méthode présente 
l’avantage de montrer le mécanisme du phénomène, dans le cadre des 
hypothèses ad mises et fournit en outre une vérification du premier calcul. 

Les résultats sont ensuite appliqués aux lames plans-parallèles et aux 
prismes. 


A. — CALCUL INDIRECT DE L'ÉNERGIE DISSIPÉE ; 
UTILISATION DU VECTEUR RADIANT 


1° [S 4]. Généralités. — Nous nous proposons de calculer l'énergie 
dissipée dans un parallélipipède OABC, O'A'B'C' (fig. 1) dont les faces 
sont respectivement parallèles (cotés / et L) et perpendiculaires (hau- 


(‘) Réflexion sélective et réflexion métallique. Annales de Physique 
(mars-avril 1947). Par la suite je désignerai ce mémoire sous l’abrévia- 
tion R. S. Sauf indications contraires, j'utilise les mêmes notations dans 
les deux mémoires. 4 

Le lecteur trouvera plus loin un Erratum relatif au mémoire R. S. 


plus loin. Pour simplifier l’écri- 
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teur £) à l’intersurface (plan æoy). Pour cela nous calculerons le flux 
du vecteur radiant respectivement à travers les faces OABC, GATB'CE, 
et dans la direction Oz. Par différence des deux flux nous obtien- 
drons l'énergie dissipée. 

Remarquons que cette méthode est valable quelle que soit l’inci- 
dence. Lorsque l'incidence n’est pas normale, il faut, semble-t-il, 
tenir compte de la différence des flux à travers les faces OO'AA! et 
BB'CC’, mais la différence moyenne est toujours nulle, puisque le 
vecteur radiant a la même valeur 
aux points homologues des deux 
faces. Quant aux flux à travers 
OO'CC’ et AA'BB/. Ils sont identi- Re PTE 
quement nuls puisque xoz est le 
plan d'incidence. 

Il s’agit naturellement d'un y 
parallélipipède découpé par la 
pensée dans le milieu absorbant ; 
le’ cas des lames sera examiné 


œ 


x 
s 


ae 
N 


For at 


ture, nous considérons une sur- l 
face {L unité, c'est-à-dire un volume égal à 2. Par ailleurs, les for- 


- mules définitives seront relatives aux valeurs moyennes par rapport 


au temps. 

De là résulte que, pour déduire de nos résultats l'énergie dissipée 
dans un parallélipipède de volume /L£ pendant un temps £, il faudra 
introduire le facteur /Lt; le temps { considéré devra contenir un 
nombre de périodes assez grand pour que l’utilisation des valeurs 
moyennes soit raisonnable. 


2° [$ 2]. Onde principale 4. — a) Valeur absolue de l'énergie 
dissipée. — La composante suivant Os du vecteur radiant s'écrit (*) : 


UE 2 - 
ExMy — EyMx Eylllx E2 Ve + yo 
a LT LS w s (wo 
FE — Pr es 0 É cos (ot — w) 


ce qui estaussi le flux par unité de surface à travers OABC. La partie 
variable a pour valeur moyenne : 


a Fs cos 
+ f. cos wf cos (wt — v5)d{— 7, [cos (20/4 — 9) + cos po]dt = it 


(:) Voir R. S., $ 96. Certaines notations ont été modifiées ; les cosinus 


_ directeurs de la direction de propagation de l’onde réfractée sont désignés 


ici par a et Cv, les coefficients d’extinction correspondants par & et y2; 
E; et E> sont les champs électriques dans les premier et deuxième milieux. . 


* Ann. de Phys., 12€ Série, t. 2 (Septembre-Octobre 1947). 37 


LÀ 7y RS 
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d’où 
FL E? Ve + y Le La VKopi bu vu? cos? E2 () 
(on = — Br  paVe COS 0 — onu (ucos itw+y 


Pour obtenir le flux à travers O’A’B/C', il suffit de remplacer Eÿ par 
Ele 2". L'énergie dissipée dans le parallélipipède a donc pour 
expression : 


VK op pu vu? cos? i 2 —2yes 
&a 2rus (y cos i+ v} + y? Ei(1 —e ). 


Si nous faisons £— ©, nous avons 672 — 0, et obtenons ainsi 
l'énergie dissipée dans tout le milieu; cette 
énergie est évidemment égale à celle qui pénètre 
dans le milieu. | 
b) Comparaison avec le flux incident. — Il 
est intéressant de prendre comme unité de flux 
la composante, suivant Os, du flux incident. 
Dans les expressions correspondantes intervien- . 
nent alors seulement les paramètres qui entrent 
Fig. 2. dans les formules des coefficients de réflexion, 
d’où un calcul plus facile. 
Le flux moyen incident suivant Os est (fig. 2) : 


Ki 


I r : I : 
J EM, cos z cos? w{ — E* cos A / —. 
TT La 


&TT 


Prenons ce flux comme unité ; nous obtenons : 


&uv cos 1 


Ci — (1—e—v:*) 


(ucos EVE 


Remarquons que cette expression s’annule bien lorsque les deux 
milieux sont transparents. 

S'il s’agit du régime de réflexion totale, y—0; s'il s’agit du régime 
de réflexion non totale, y: — 0 et donc e 2% — 1. 


c) Conservation de l'énergie. — Le flux, suivant Os, pour le fais- 
ceau réfléchi, a pour valeur : 


Fe (pu cos ë— v}? + y? 
Ru cos LE VE 


(*) Voir R. S., $ 24 et ro. 


L 
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en prenant toujours le flux incident pour unité. Nous vérifions bien 
que : , 
Er + Ex —= I 


en prenant &, pour tout le milieu absorbant. 


30 [S 3]. Onde principale 2. — a) Valeur absolue de l'énergie dis- 
sipée. — Nous avons ici ({) : 


5] eExMy rs M; ci ie “a I 
1 —= We Er + KNS cos wf cos (oé — %) 


tes M + cos @o 
z)m OT Pi — CH KoV>e 


soit, en conduisant les calculs comme pour l'onde : : 


q2 = 
dns CE cos? 1 he 
SOIENT AD ZE PS e Je 


APE (p cos it + (7 cos i+x) 

Il est aisé de vérifier que, conformément à la règle générale 
(R. S.,S$ 18), nous passons de cette formule à celle relative à l'onde 1, 
en remplaçant q:, Kop1, Kop2, 1 respectivement par zéro, pu, tte, Kops. 

b) Comparaison avec le flux incident. — La composante suivant 
Oz du flux moyen incident s'écrit, en fonction du vecteur magné- 
tique : 


Prenant ce flux pour unité, nous obtenons : 


(p cos i + + (9 cos +) 


EP AE A Le PE A 
[(%— %6) cos à + vf + y{u + av cos i}? 


&, == ( I — e 2%) 


c) Conservation de l'énergie. — Elle se vérifie comme au para- 
graphe 2c. 


(:) R.S., $ 9a avec les changements de notations indiqués ci-dessus $ 2, 
en note. 
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d) Formule unique pour les deux ondes. — Les deux formules se 
réduisent à l’écriture unique : 


&=(1 — a)[1 — e 7%] 


comme il est aisé de le montrer en calculant 1 — a? et comparant, 
dans les deux cas, aux expressions écrites ci-dessus. 


40 [$ 4]. Remarques sur les hypothèses admises. — «) A la base du 
mémoire R. S. il y a, d’une part les relations générales de Maxwell, 
d’autre part l'hypothèse ionique dont le développement utilise la 
mécanique newtonienne, Nous restons donc en dehors de toute ques- 
tion quantique. 

b) Action du champ magnétique. — Nous avons ensuite posé 
deux hypothèses restrictives pour l’effet du champ magnétique (‘), à 
savoir : les crochets des équations de mouvement peuvent être négligés 
(c’est-à-dire que le champ magnétique a un effet négligeable sur le 
mouvement des ions), le milieu est caractérisé par une perméabilité 
magnétique fr. Le de 

Il résulte de ces deux hypothèses que = wm. Le lecteur peut être 
étonné de l’étrangeté de ces deux hypothèses posées simultanément, 
ou tout au moins de leur arbitraire. 

Il peut en effet sembler contradictoire de poser à la fois que le 
champ magnétique a un effet négligeable sur le mouvement d’en- 
semble des ions et que le milieu est aimantable (paramètre y). Cela 
peut s’interpréter de diverses façons. L'’ion peut être un ensemble, 
par exemple un doublet orientable ; l'hypothèse revient alors à poser: 
que le champ magnétique agit (avec inertie négligeable) sur l’orien- 
tation propre du doublet, mais non sur la trajectoire de son centre 
d'inertie. 

Quoi qu'il en soit, les hypothèses ne sont pas contradictoires ; elles 
ne sont donc justiciables que de la comparaison de leurs consé- 
quences avec les faits. À cet égard nous présenterons les remarques 
suivantes. Les formules établies permettent de retrouver les formules 
générales de la réflexion vitreuse, totale ou non totale, avec K et w 
quelconques ; l’introduction de y reçoit donc là uue première justifi- 
cation. Pour = 1, nous obtenons en particulier les formules classi- 
ques de l'intensité réfléchie par un milieu absorbant, vérifiées par 
l’expérience ; cela justifie donc la suppression des crochets des équa- 
tions du mouvement. 


CRISE, 
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[l reste à vérifier si, pour un milieu absorbant aimantable, l’intro- 
duction de est suffisante pour tenir compte de l’aimantation. 

À ma connaissance on n'avait pas jusqu'à présent proposé, en 
théorie de la réflexion, de formules tenant compte de l’aimantation. 
Il serait intéressant d’étudier les phénomènes dans ce cas. Une 
deuxième approximation, sur laquelle je reviendrai dans un mémoire 
ultérieur, consiste à raisonner avec le modèle du doublet orientable 
en tenant compte de l’inertie de rotation propre. 

c) Trajectoire des ions. Onde principale 1. — Il résulte de l'hy- 
pothèse restrictive du $ 7, R. S. que la trajectoire dépend seulement 
de e. Pour l'onde 1, la trajectoire est donc rectiligne et parallèle au 


—> 
vecteur e. 


Onde principale 2. — La trajectoire est elliptique et normale au 


_ ‘ : 
vecteur m. Quels que soient les ordres de grandeur, il ne peut 
résulter de cette trajectoire fixe aucun terme supplémentaire pour 


l'induction variable & : je précise cela afin de montrer que, même de 
ce point de vue l'hypothèse du $ 7, R. S. ne renferme pas de contra- 
_ diction interne. Il peut toutefois, suivant les ordres de grandeur, 
résulter de là une induction continue, qui n’a aucune influence sur 
les phénomènes périodiques, mais qu'il pourrait être intéressant 
d'étudier comme phénomène en soi. 

d) Notons enfin que les calculs supposent constants les paramètres 
du milieu. Ces paramètres doivent donc être mesurés dans les condi- 
tions d'utilisation ; il convient, en particulier, de se méfier des varia- 
tions pouvant provenir de la température, quand on effectue des 
mesures sur l'énergie dissipée. 


B. — CALCUL DIRECT DE L'ÉNERGIE DISSIPÉE, 
A L'AIDE DE L HYPOTHÈSE IONIQUE 


10 |[$ 5]. Onde principale 4. — a) Formule de l'énergie dissipée. 
— Nous avons vu, dans R. S.,$ 2 et 7, que le mouvement de l'ion est 
alors rectiligne et a.pour équation: 


d'y dy = 
ms + a + gy =<E Sin wé. 


L'intégration de celte équation donne, pour le régime permanent : 


y = Yo Sin (wi— à) 


€E sin & " fo Re Le fr? 
D pare ME nt INT Ep 
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A chaque instant la force extérieure est £&E sin w/; quand l'ion se 


déplace de dy, on lui fournit le travail €E.sin w£.dy. Pendant une 
oscillation complète, on lui fournit donc l’énergie : 


JE sin wtdy—£Eyor sin « 
0 


d’où pour l'énergie moyenne : 


wW eEyoT sin à e2E? sin? @ 
Ts LE = 2f 


et pour l’unité de volume contenant N ions : 


Ne? ë 
W,— — E? sin? o. 

2f 
Dans un parallélipipède ayant ses deux faces parallèles au plan d’ex- 
tinction, de surface unité et de hauteur z, l’énergie moyenne dissipée 
a pour expression : 

9 Fr 
NeE> sin?& 1—e ?Ÿ2£ 


guise æ , 
MW — SRE ie ee = E [. e ?Y2°dz — — 
of 0 2f 


2Y2 


en désignant par E: la valeur du champ pour £ — 0. Remplaçons les 
diverses quantités par leurs valeurs (E: à l’aide de la relation donnée 
dans R. S., $ 24) ; il vient : 


Ko: p? cos? i 2 ee 
Br VKim (We cos i+vP+ y Ei(1 AP de 


Dans ce calcul nous utilisons en particulier la transformation : 


’ uw w rate Fa 
Ba ve VRoepe = 04V Ris or JE 


Pour obtenir l’énergie absorbée par le milieu tout entier, il faut inté- 
grer de o à x, et la parenthèse se réduit à l’unité. 
Dans le cas d’un conducteur parfait, le terme en g2 se réduit à : 


Ayo 
8TY 


À longueur d'onde dans le premier milieu, x, conductibilité. 
Vérifions que la valeur ainsi trouvée est identique à celle donnée 
par le calcul du paragraphe 2. 
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Il faut pour cela : 


Koge PRES VKopipi 
km VKopi Vu LE 
soit : 
RE q2 
VX =D 2ps . 


Nous retrouvons la relation du paragraphe 19 de R.S. 

b) Remarque sur le cas d’une absorption nulle (réflexion 
vitreuse). — Dans l’intégration de l'équation différentielle, nous avons 
négligé l'intégrale générale ; par suite de l'amortissement, elle finit en 
effet par disparaître. L'analyse précédente ne s'applique donc pas au 
cas où f — 0 pour lequel l'intégrale générale ne s’annule jamais ; le 
mouvement de l'ion est alors la résultante de deux mouvements sinu- 
soïdaux déphasés de L ; pour que l'intégrale générale disparaisse, il 
faut alors simultanément f— m—o (!). Comme je m'occupe actuel- 
lement de l'énergie dissipée dans un milieu absorbant, je n'insisterai 


pas sur le cas des milieux transparents ; la remarque était néanmoins 
nécessaire pour éviter de fausses interprétations. 


20 [$ 6]. Onde principale 2. — a) Formule de l'énergie dissipée. 
— Le mouvement de l'ion est régi par les deux équations différen- 
tielles : 


dx 


d : 
, mn + fe + gr el, sin (wt— 9) 


d? d 4 
me + JT + 95 =E sin (ot — %;) 


Ps M: + Tv ns M: a + a? 
RUES KoVo p3+ g5 Fe KoVe pi + CH : 


Pour le régime permanent l'intégration donne : 


avec : 


& = Lo sin (wt— Px — 4) 
£ — £0 Sin (&t—vw,— a) 
avec : 


eEr sin œ NE eEz sin & 
Be À EN ad 


« étant l’angle défini au paragraphe précédent. 
Le courant est elliptique et l'orientation de l’ellipse dépend de 


(:) R. S.,$ 7 (définition ionique du diélectrique parfait). 
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l'incidence. Quand l'ion se déplace suivant l'éIéraRt ds, tel que 
ds? = dx? + ds?, il reçoit le travail : 


d& —:£#, sin (ot — »,)dx + <E, sin (wf — 9.)ds 
avec : 
dx = æov cos (wt— 9, —a)dt 
ds = 50 cos (wf—9,— a)dt. 


L'énergie moyenne reçue pendant une période pour les N ions 
contenus dans l’unité de volume a pour valeur : 


22 
We FF sin? a(E + E— D Eÿ sin? à 


soit, pour un paraliélogramme de hauteur £ 


Ne? Etre 
AE CR AR er 
à E? sin : 3 


Des calculs analogues à ceux du paragraphe 5 nous donnent pour 
cette expression la “forme : 


Kog2 E! cos? i( pu + 27°) ( RE: e—%:) 
= 3 : . 
BRL VKopip: (p cos i + vi + ( _ cos i+z) 


Le résultat est identique à celui du paragraphe 3, comme il est facile 
de le montrer par quelques transformations simples. 

30 [$ 7]. Notion de résistance d’absorption. — a) Cas général. 
Calcul pour l'onde 1. — Le courant est parallèle à Oy, quelle que 
soit l'incidence. D'après le $ 5, pour une section Ldz normale à Oy, 
et d’ordonnée moyenne £, nous avons le courant : 


NE = Ldzs — Neysw cos (wt — a)Lds 
— — sin & cos (w{ — a)Ese” Y*Lds. 


Le carré a pour valeur moyenne, par rapport au temps, », avec : 


d L'ANE > 
== TT ROUTE ae Y2*ds. 
V2 jF 


Pour le milieu absorbant tout entier, cela donne : 


Neue 2e de 2 gi 
—— sin a | eds — Re nes — Es 
à 0 


+ 
ROME ERRCEE 
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Nous avons vu au paragraphe 5 : 


Y2 = 0xVKi. 


Nous pouvons donc écrire : 


avec : 
l Yo 
si je == ue wxVKipa 
F) 
en posant : 
É Ne? 
%2 RL, 


Désignant par }, la longueur d’onde dans le premier milieu, nous 
obtenons : 


Le paramètre x, serait la conductivité si les ions étaient libres (!). 
Il était théoriquement intéressant de définir la résistance d’absorp- 
tion dans le cas général, à cause de la simplicité du résultat. Toute- 
fois l’utilité pratique de cette notivn paraît faible; il est en effet plus 
avantageux de calculer &, par la formule du paragraphe 2 que de 
passer par l'intermédiaire de I,, et @. 

Dans le cas d’un conducteur parfait, x, est la conductivité ohmique 
ordinaire et par suite @ est calculable à l’aide des paramètres 
connus. La notion de résistance d'absorption devient intéressante. 

Examinons comment varie & avec l'incidence. Nous avons (?) : 


D (A Sas 1) NCA sin cf LABA 


avec : 
q2 
À =py pp 
et donc : 
AR rl) dd CAT Dre) 
 Lanaidi rm 27 AGE 
avec : 
d(y?) A— sin? ài : 
= — Sin 1 COS Et + el 
CHASSE 7. 
(2) R.S., $ 196. 
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Le deuxième terme du crochet est toujours inférieur à 1 en valeur 
absolue, et la dérivée est toujours positive ; x croît avec l'incidence. 

La dérivée s’annule pour i — 0° et: —9o"°. 

Si B est très grand, nous avons sensiblement x — VB et par suite & 
est une constante par rapport à l'incidence ; sa valeur dépend du rap- 
port == 

Si B est très petit, et À > 1, nous avons sensiblement y —0o pour 
tout le champ d'incidence. 

Si A 1, cela n’est valable que pour de faibles incidences ; au 


voisinage de sin? ;— À, nous ne pouvons plus négliger {4B?; au Ati 
et assez loin nous avons sensiblement : 


4 = sin? i — A. 


A la limite B—0o nous avons donc, si A1, la courbe & —o pour 
tout le champ d’incidence; 


siA 1, R —0 jusqu’à l'incidence sin? :— À, et puis : 
2 El 
Ri— _—_ sin 1 — À. 


Remarquons par ailleurs que, lorsque R—0o (y — 0), le courant I, 
devient infini. à cause de la présence de y: au dénominateur; l'énergie 
dissipée dans le milieu indéfini se présente sous la forme O X « et 
peut donc avoir une valeur différente de zéro. 

Lorsque B— 0, dans le champ de réflexion totale, nous venons de 
voir que R;<0; comme par ailleurs J,<o, il semble que nous 
obtenions ici encore une valeur différente de zéro. Mais en réalité, si 
l’expression de RE, est différente de zéro, la relation 8, — @I, n’est 
plus valable ; il est en effet facile de voir que, dans son établissement, 
nous avons effectué des divisions par des quantités qui s’annulent 
dans le présent cas particulier. Le produit @I,, n’a plus le sens du 
cas général. 

Nous reviendrons au $ 8 sur la question de ces valeurs-limites pour 
la réflexion vitreuse. 

Je ne trace pas les courbes de variation de & ; elles ont évidem- 
ment la même allure que les courbes y(1) (1). 


(*) Le lecteur curieux pourra éventuellement se reporter, pour l’allure 
de ces courbes, à l’ouvrage de Bouasse. Propagation de la lumière. Dela- 
grave (1925), 880; schémas de droite des figures 191 et 192; Bouasse 
désigne par q le paramètre que j'appelle x. 
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Calcul pour l'onde 2. — Nous avons ici deux composantes pour le 
courant. La composante parallèle à Ox fournit le terme : 
- d. 
Le Se ldz = Nexçw cos (w{ — a)lds 
_ N 2 “ ! 
—_ De sin à COS (w/— a)K,e Y2*/dz 
et de façon analogue pour la composante parallèle à Os : 
: Ne... —y!# 
EL = "Fr Sin à cos (wt — a)Ke  2*ldæx. 


Les carrés ont pour valeurs moyennes (1%), et (12), avec : 


IRCNeEE + 
(Fe É= SES sin aE>,e  Y2°dz 
l 


2 NE —y,£ 
nr ou F sin aE:.e dx. 


Comme il s’agit de dissipation d'énergie, et que le milieu est iso- 
trope, un courant parallèle à Oz a le même effet qu'un courant paral- 
lèle à Ox. De ce point de vue, nous pouvons imaginer un courant 
rectiligne fictif parallèle à Ox produisant les mêmes effets de dissi- 
pation d'énergie que le courant elliptique. Nous prendrons pour ce 
courant l’expression : 
2 ———— ’ 
Em —= = _. sin aVE?, + ELe- 2° 


soit, pour le milieu absorbant tout entier : 


l Ne sina 
Dec or —— LE. 


Yo 


Nous pouvons donc écrire : 


A l'incidence normale cette expression de & et celle de l’onde 1 
deviennent bien identiques, le rôle des lettres / et L dépendant de 
l'orientation du courant rectiligne réel. 

b) Cas d’un conducteur parfait (‘). Onde 1. — Nous pouvons 
retrouver directement la formule en utilisant la loi d’ohm. 

Le courant instantané est de la forme : 


iLdg — Lis cos wt.eY2°dz. 


(‘) Conducteur parfait au sens du mémoire R. S. $ 76. 
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! 2 # 
Le carre a pour valeur moyenne ln AVEC : 


L Er 
Im => lo. Y°dz 
v2 
d’où pour le milieu absorbant tout entier () : 
L'i 
2 0 
re 


9 


L'énergie dissipée dans le volume /Ldzs a pour valeur moyenne : 


3 


2 


. 19 = vos 
(ŒtlLdshn — 7 ÎLe 2T2°de 


soit pour tout le milieu : 


. 


. 12 "12 
ll il, $ 
d ESF = —= RE, 

HesYa 2Lyre 


après remplacement de ÿ, pour son expression en fonction de I, ; c'est 
l'expression déjà obtenue dans l'étude du cas général. 
Il ne me paraît pas utile de reprendre le raisonnement pour l’onde 2. 
Formule de Lord Kelvin. — Supposons l'incidence normale et les 
paramètres v, et x, peu différents. Nous avons alors sensiblement : 


. 2TH2%2 Utah 
CRE 2 —— 
en En VoXo — o UN: 


et par suite : 
l Lee l ueN 
Ri PE W 72h Vi Eau LV: 72 9 


N étant la fréquence; c’est la formule de Lord Kelvin (?). On voit 
que son établissement nécessite des hypothèses très restrictives. 

Le milieu est supposé conducteur parfait (conductibilité ohmique) ; 
c'est le cas des métaux pour les ondes millimétriques et au-dessus. 


(:) IL semble aussi possible de raisonner de la manière suivante. Le 
courant instantané total est : 


E co 1. Li cos wt 
h ide = luttes où [. er ds rer es 
0 Ye 
d’où pour la valeur moyenne du carré l'expression déjà donnée pour 1,,. 
Bien que conduisant au résultat, par compensation, ce raisonnement est 
vicieux ; en effet le calcul du courant instantané total ne tient pas compte 
du déphasage dû à la propagation. 
(?) Voir par exemple une démonstration directe de cette formule dans 

Louis de BroGute. Problèmes de propagations guidées des ondes électro- 
magnétiques. G. Villars (1941), 56. 
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L'hypothèse relative aux paramètres » et 49 est à vérifier dans chaque 
cas particulier. Enfin n'oublions pas qu'il s’agit seulement de l’inci- 
dence normale; les deux vecteurs, polarisés rectilignement, sont 
parallèles à l’intersurface. 

Notons en passant que ce sont ces mêmes hypothèses restrictives 
qui conduisent, pour l'intensité réfléchie sous incidence normale, à 
la formule bien connue de Drude (pour > — 1): 


GE = 
a à: M Vi 


Il semble à première vue que la formule de Lord Kelvin puisse 
être obtenue dans des conditions un peu différentes et plus générales. 
Nous avons en effet, pour les conducteurs parfaits ({) : 


24) 


ge 
Ph hs = 4Ky Ka 


Si nous supposons 2 très grand, nous pouvons sensiblement 


écrire : 
TK2 


Portant cette valeur dans l’expression générale de &, nous obte- 
nons aisément la formule de Lord Kelvin, qui semble ainsi valable 
pour des incidences quelconques, lorsque le milieu est très conduc- 
teur. 

Mais le raisonnement repose sur des hypothèses contradictoires. 
Il n’est pas possible de poser à la fois que le milieu est conducteur 
ohmique avec une conductibilité très grande et qu'il suit les équa- 
tions de la réflexion métallique. Si en effet ; est grand, il en est de 
même de %,. Or, en théorie de la réflexion métallique nous avons : 


— x0—=Ky 


le deuxième membre étant essentiellement positif; %o ne peut pas 
dépasser vo, et nous ne pouvons donc pas négliger Ky: — sin? : devant 
le terme en x, dans l’expression de 4. 


C. — ETUDE DES FORMULES 


1° [S 8]. Cas particuliers d’incidences. — a) /ncidence tangen- 
tielle. — L'énergie dissipée est nulle, ce qui est d’ailleurs évident, 
puisque toute l’énergie est réfléchie. 


(!) R.S., $7. 
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b) /ncidence normale ; milieu absorbant quelconque. — L'énergie 
absorbée dans le milieu entier a pour valeur : 


UV 
(BH +X 


Cette expression s'applique à tous les milieux absorbants sélectifs 
dans le cadre des hypothèses admises. Elle se présente néanmoins 
sur une forme particulièrement simple. 

il peut sembler curieux, a priori, que cette expression ne s’annule 
pas pour un milieu transparent (%o —0); mais en réalité, l’expres- 


(&a)o = 


, 
sion complète de l'énergie absorbée doit contenir le facteur 1 —e vd 
si nous supprimons ce facteur (nul pour un milieu transparent), 
nous considérons le milieu indéfini. Dans ce cas, même si le milieu 
est transparent, nous pouvons admettre qu'il « absorbe » toute 
l'énergie réfractée ; en effet toute l'énergie qui traverse l’intersurface 
reste ensuite indéfiniment dans le second milieu. 

Cette remarque est d’ailleurs générale ; les expressions des $ 2 et 3 
conservent une valeur non nulle pour toute incidence de réflexion 
vitreuse non totale, lorsque nous considérons le milieu indéfini. Dans 
le cas de la réflexion vitreuse totale elles s’annulent, puisque y = 0; 
c’est qu’en moyenne il ne pénètre pas d'énergie dans le second milieu. 
Le lecteur se reportera au $ 7. 


2° [$ 9]. Remarque sur le cas général. — L'étude théorique de la 
variation de &,; en fonction de l'incidence paraît, à première vue, 
devoir conduire à des calculs très longs, puisque nous avons une 
fonction de fonction (& fonction de £ par l'intermédiaire de v et y). 
L'intérêt de ces calculs me paraissant faible, je n’insisterai pas. 


D. — CoMpARAISON DES PÉNÉTRATIONS 


1° [$ 10]. Généralités. — La question de savoir quelle est, des 
deux ondes principales, celle qui pénètre le plus profondément dans 
le milieu absorbant, paraît, au point de vue physique, clairement 
posée ; il semble qu'il suffise, en effet, de prendre deux ondes inci- 
dentes principales d’amplitudes égales et de comparer les ondes 
réfractées correspondantes pour une distance £ de l’intersurface. 
Mais, comme nous allons le voir, le résultat dépend du terme de 
comparaison choisi. Nous ferons le calcul en comparant les vecteurs 
magnétiques, les vecteurs électriques, ou les flux d'énergie suivant Os 
(ou, ce qui revient au même, les énergies dissipées). 

La même exponentielle intervient pour les deux ondes ; elle doit 
donc disparaître des formules et tout revient à comparer les ondes 
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réfractées sur l’intersurface. Pour cette raison, les formules de com- 
paraison s’appliqueront, comme cas particulier, à la réflexion 
vitreuse non totale ; or, à proprement parler, la question de la péné- 
tration ne se pose plus dans ce cas, puisqu'il n’y a pas d'absorption. 


0 [S 11]. Vecteurs magnétiques. — a) Formule. — Nous avons : 


: 
= pcs it (pL cos itz) pu + 2}? 
LE + 26) (u cos ë + v}? + y? 
7 [C8 — 3x4) cos à uv] + yUu + av cos ip VE — 45 + 2yà À 
Lorsque les deux milieux sont transparents, nous avons les deux 


cas particuliers de la réflexion non totale Ê— 0, y— VKy. — sin? i) : 


2 R (is CE) 


Fe B \ K cos i + VKp —sin? ci 


et de la réflexion totale (uv; x = Vsin? i—Ky) à 


Cr cos? : + sin?i—Ku £ 
Pur 7 K?cos 1: + sin?i — Ky 2 sin i—Ku ‘ 


3° [$ 12]. Vecteurs électriques. — a) Formules. — Nous avons : 
eZ D A L pu +27? (y cos ê+v} + x? 
be (p cos 1: + v? +(» L cos i+1) ds 


dr (uw cos 1+v? + y 
= A) cos à vf + Cp + av cos if 
et par suite : 
| PV 20) 
, a) AVE 35 
Les deux cas particuliers de la réflexion vitreuse donnent : 
réflexion non totale : 
2 K fu cos i + VKu — sin? ) = 
ER au K cos i + VKyu — sin? x 
réflexion totale : 


2 sin? i—Ku pu? cos? i+ sin? i— Ky 
Re — y? K? cos? i-sin?:—Kp ” 
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ho [$ 43]. Flux d'énergie suivant Oz ou énergie dissipée de o à z. 
— Nous avons : 


DE (+ ps 1) bee des te à 
te PET POS | Y 
Ga (p cos + vÿ+ (p LE cos i +3) j 


(% — 45 + 2x2 )[(u cos iv}? + y?] 
Fr [C4 —7$) cos i+ uvf + xlu + av cos if? 


Naturellement, comme l'expression qui précède est relative à 
l'énergie dissipée, nous dirons que la pénétration sera la plus grande 
pour l'onde qui correspond à l’énergie dissipée la plus faible. 

Remarquons que la formule n’est pas utilisable pour la réflexion 
vitreuse ; pour l'obtenir nous avons en effet divisé haut et bas par le 


terme 1 —e?*: qui alors s’annule. Cela n’a d’ailleurs aucune 
importance puisque, en réflexion vitreuse, l'énergie dissipée est nulle 
pour les deux ondes principales ; la question de la comparaison ne 
se pose donc pas. 


50 [$ 44]. Conclusion. — Le seul examen des formules précédentes 
montre que, sauf pour la réflexion vitreuse non totale, le résultat de 
la comparaison est différent suivant le point de vue. Aucune raison 

‘théorique n'impose un choix ; seules les conditions expérimentales 
de mesure peuvent nous conduire à préciser le mode de comparaison. 

Les trois cas signalés ne sont d’ailleurs pas les seuls possibles ; 
nous pouvons aussi comparer les composantes transversales des vec- 
teurs, les composantes longitudinales, les flux parallèles à l’intersur- 
face (ce point de vue est intéressant en réflexion vitreuse totale), Il 
suffisait ici de montrer la complexité d’une question apparemment 
très simple J'ai développé ailleurs l’étude du sujet dans le cas parti- 
culier de la réflexion vitreuse totale ({). 


E. — ENERGIE DISSIPÉE DANS LES LAMES 


Nous allons ASE les résultats généraux obtenus aux paragra® 


phes 2 et 3. 


0 [$ 45]. Méthode de calcul par le vecteur radiant. — Cette 


méthode ne nous conduit pas ici à un calcul nouveau ; nous écrivons 
simplement : 


GE —=i—lr —]k 


() Etude de l’onde évanescente obtenue par réflexion vitreuse totale. 
Ce mémoire paraîtra sous peu dans la Revue d’Optique. 
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1 énergie incidente, [+ et Ir énergies transmise et réfléchie par la 
lame. 

J'ai donné précédemment (!) l'expression de I, ; un calcul en tous 
points identique conduit aisément à une expression analogue pour à. 

Ecrivons ces deux expressions afin d'attirer l'attention sur une pro- 
priété de symétrie fort satisfaisante pour l'esprit. 


LL —e—2vd 1—+ ai — 24? cos 25 
nr mr a 2 ! 
1 aie ES se ? de 2(0 +0). 
Les 
I, = a? Le is = 
R==— 4y 


1 71e 


—2y'd 


26 cos 20’ 


FE 4 
& = ame. °1 S: cos 2( + Ô/) 


Les écritures de I, et I, se déduisent l’une de l'autre en échangeant 
les paramètres de réflexion (a?, 25) et les paramètres de transmis- 
à LT 
sion (e—21?, 25). 
L'énergie dissipée&, peut donc s’écrire sous la forme d’une fraction 
qui a pour dénominateur celui de I; et 1x et pour numérateur 


Lane -tré + me | | 
avec : 
j } = qe de T4 gt 2[cos 25H cos 25 — cos 2(5 + à')]. 


Cette expression ne varie pas quand on échange les paramètres 
de réflexion et de transmission. 


20 [S 46]. Calcul par la mécanique. — Il faut déterminer d’abord la 
vibration en un point quelconque M 
intérieur à la lame. Or, contraire- 
ment à ce qui se passe pour le calcul 
des ondes réfléchie et réfractée, il y a 
ici deux séries indéfinies de rayons 
dont les vibrations se composent en 
M, les rayons 1 2 3... en traits pleins 
et les rayons 1” 2’ 3'... en pointillé 
(fig. 3). J'ai donné précédemment (?) 
une expression erronée obtenue en ne 
tenant compte que de la série 1 2 3... 
L'expression exacte n’est malheu- 
reusement pas aussi simple. + Fig. 3. 


(1) R.S., $ 30 et 31 ; C. R., Paris, 21 juillet 1947. 
(2) R.S., p. 166; C. R., Paris, 16 juillet 1947. 
Ann. de Phys., 12e Série, t. 2 (Septembre-Octobre 1947). 38 
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F, — REMARQUE SUR LE CAS DU PRISME ABSORBANT 


[$ 47]. — Désignons par min, et min; les limites pratiques du 
faisceau incident, au sens défini dans N. S., $ 35. 

Nous nous proposons de calculer l’énergie dissipée dans le prisme 
pour la première onde réfractée ; cela revient à appliquer au quadri- 
latère ninonin, les calculs relatifs à une intersurface. Le résultat sera 
d'autant plus éloigné de la réalité que les réflexions multiples auront 
plus d'importance. 


Pour effectuer ce calcul, nous devons considérer les trois zones : - 
4 L LL L LA 
ET ŒUET 0 Nin2P1 QUETUE 


Pour la zone quadrilatère, nous devons évidemment remplacer le 
terme : 


L(1—ev) 


he) fer). 


1 on 


par : 


Un calcul analogue s’appliquerait aux deux zones triangulaires. 
Je n’insisterai pas, ces calculs ne pouvant présenter d'intérêt que 
pour des cas pratiques bien déterminés où la nature des approxima- 
tons est connue. 


ERRATUM 


RÉFLEXION SÉLECTIVE ET RÉFLEXION MÉTALLIQUE 
Par M. Henri ARZELIÈS 


(Ann. de Physique, Mars-Avril 1947). 


Page 167. d) Calcul du retard A. — L'expression donnée est incom- 
plète par suite de l'oubli d’un terme. Le retard de phase 5’ est la 
différence des phases 3,,, et à,, correspondant respectivement aux 
parcours ABC et DC. Mon calcul ne tient compte que de 5,,.. En réta- 
blissant le terme oublié, nous obtenons l’expression très simple : 


Les cas particuliers de la réflexion vitreuse s’obtiennent en faisant, 
soit y — o (réflexion totale), soit y — Vn?—sin?r (réflexion non 
totale). 

L'énergie transmise sous une incidence quelconque par la lame 
absorbante est, pour les deux ondes principales : 


Le Gérant : G. Masson. 
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DE LA VALIDITÉ DE LA LOI EN 1/V 
POUR LE VANADIUM 
ET POUR D’AUTRES DÉTECTEURS 
DE NEUTRONS THERMIQUES 
ET DE QUELQUES PROPRIÉTÉS 
DU VANADIUM RADIOACTIF ŸV 


Par J. MARTELLY 


SOMMAIRE. — 11° PARTIE. — Description et étude des appareils de mesure : 
Détecteurs. Montage des compteurs Geiger-Müller. Chambre d'ionisation. 
Chambre à fluorure de bore. 


2° PARTIE, — Détermination de quelques constantes relatives à la radio- 
activité de *?V. 

Plusieurs mesures de la période sont faites à la chambre d’ionisation, 
certaines s'étendent sur une décroissance de l’activité dans le rapport 10# 
à r. Après correction des pertes de la chambre par recombinaison des ions 
il n'apparaît aucun écart systématique par rapport à la loi exponentielle. 
Les écarts accidentels sur chaque mesure sont de l’ordre de 1 0/0. Résul- 
tat: T — 3,74 To,or minutes. 

L'énergie quantique de la raie y est déduite des mesures d’absorption 
-dans Pb, Fe, Cu, au moyen des expressions théoriques des sections effi- 
caces pour les processus Compton, photoélectriques et de matérialisation 
(le premier est de beaucoup prépondérant) ; les intensités sont mesurées 
au compteur. Le dispositif est assez fin pour réduire le rôle des photons 
diffusés à quelques pour cent, et les mesures sont corrigées de cet effet 
qui a été évalué à la fois empiriquement et par le calcul. Résultat : 
E = 1,46 Æ 0,05 MeV. 

Le rapport du nombre de photons à celui des particules à est obtenu en 
faisant simultanément des mesures absolues des deux rayonnements à 
l’aide de la méthode mise au point par M. Savel : l'intensité des y est 
mesurée par une chambre d’ionisation étalonnée au moyen des 11 raies 
principales de Ra (B + C). La numération des particules B est faite par 
un compteur Geiger-Müller dont le rendement est estimé à 75 n/o d’après 
les mesures de M. Benoît. L'absorption par la source et la paroi du comp- 
teur, ainsi que le rôle des y, sont corrigés. Le résultat est 36 photons 
pour 100 particules. Il peut s'expliquer par une hypothèse, empruntée à 
T. Yuasa, d’après laquelle les photons proviendraient d’un ‘Ti engendré 
par capture K, 

Ann. de Phys, 2e Série, t. 2 (Novembre-Décembre 1947). 39 
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3e Parrie. — Recherches sur la variation de la section efficace de cap- 
ture avec la vitesse des neutrons pour les noyaux B, Ag, V, t6*Dy, Au. 

Les bases théoriques de la loi en r/v (section efficace inversement pro- 
portionnelle à la vitesse des neutrons), et ses vérifications expérimentales 
sont rappelées. Des expériences sont faites concernant la variation de sec- 
tion efficace du bore et de l’argent pour les neutrons thermiques en fonc- 
tion de la température du milieu ralentisseur. Elles sont confrontées avec 
celles des autres auteurs et leur signification est discutée. 

La validité de la loi en 1/v pour les détecteurs V, Dy, Au est contrôlée 
par comparaison avec l’argent et le bore pour lesquels elle est admise 
(dans le domaine thermique pour Ag et dans tout le domaine des neu- 
trons lents pour B). Pour cela on irradie les détecteurs par des faisceaux 
de neutrons de compositions spectrales différentes et on confronte les 
variations consécutives de l’activité acquise. Le déplacement de l’énergie 
moyenne du faisceau est réalisé : 

10 par absorption dans le bore, 

20 par modification de la température de la paraffine (de 2880 K à 77°K, 
ou de 2889 K à 6400 K) ; 

30 par absorption dans 1 mm. de cadmium (auquel s'ajoutent parfois 
des écrans de bore). ; 

Les deux premières méthodes concernent seulement le domaine des neu- 
trons C. Elles ne movtrent aucun écart supérieur aux erreurs expérimen- 
tales entre Ag, détecteur de référence, et V, Dy, Au. On peut en déduire 
que dans l’intervaile de o à o,1 ev (comprenant la presque totalité des neu- 
trons thermiques) le produit ov de la vitesse des neutrons par la section 
efficace reste constant à 10 0/0 près pour V et Dy. Les informations sur l'or 
sont moins complètes. Elles s'accordent avec les conclusions de Frisch 
qui impliquent la loi en 1/v dans le domaine thermique. 

La troisième méthode s'étend aux neutrons de quelques électron-volts 
et ne s'applique évidemment qu’en l’absence d’un niveau de résonance 
apparent. Elle complète et précise les résultats des deux premières. Le 
détecteur de référence est le bore. Le vanadium est relativement un peu 
plus sensible que lui aux neutrons filtrés par le cadmium, cette diffé- 
rence paraissant due à un niveau de résonance lointain. On en déduit que 
cv reste constant à 1 0/0 près dans un intervalle de o,1 ev. Le Dysprosium 
est au contraire beaucoup moins sensible à ces neutrons dits « résiduels ». 
Le résultat s’interprète quantitativement par un niveau de résonance 
négatif d'énergie — 4 ev, ce qui implique une décroissance du produit ov 
atteignant 5 0/0 dans l'intervalle de o à o,1 ev. 


INTRODUCTION 


Dès la découverte de la radioactivité du vanadium obtenue par les 
neutrons, Fermi et ses collaborateurs (9) avaient signalé que l’« effet 
paraffine » était plus grand pour lui que pour tous les autres élé- 
ments étudiés. Cette particularité le classe parmi les détecteurs usuels 
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de neutrons lents et il présente à ce titre un intérêt certain, malgré 
une section efficace médiocre. La brièveté de sa période le fait pré- 
férer au dysprosium dans les cas où la rapidité des mesures est 
recherchée. Sur l’argent et le rhodium il possède deux avantages 
notables : d’avoir une période pure et de ne pas manifester de niveau 
de résonance : il est pratiquement un détecteur exclusif de neutrons 
thermiques, tandis que la moitié environ de l'activité de l'argent 
acquise en présence de neutrons ralentis est due aux groupes de 
résonance, ce qui diminue beaucoup la précision des mesures. Enfin 
nous pouvons dire d’une façon plus générale en anticipant sur les 
conclusions de cette thèse, qu’il a sur les uns et les autres la supério- 
rité de se conformer à la loi en 1/v dans un domaine d'énergie beau- 

coup plus étendu. L 
Avant de revenir sur cette réaction (ny) (‘) et sur son produit 5?V à 
la connaissance desquels nous avons contribué, il convient de pré- 
ciser la place de ces recherches parmi celles qui ont été faites concer- 
nant la radioactivité du vanadium : outre *?V, cet élément, dont un 
seul isotope stable SV est connu, s’est enrichi de plusieurs autres 
radioactifs. La table de Seaborg (1) publiée récemment (1944) signale 
50VP+ de période 3,7 heures que nous rencontrons parfois dans nos 
expériences comme parasite engendré par la réaction (n, 2n); 
#V-(capture K) 600 jours ; *##V£+ 16 jours et un radioactif f+ de 
période 33 minutes qui pourrait être soit *V, soit un isomère de #’V. 
#1V est obtenu non seulement par la réaction 5 V(nyÿ), mais encore 
par “V(dp), ?Cr(np), ‘5Mn(na). La section efficace de 5'V pour le 
processus de capture des neutrons thermiques a déjà été étudiée par 
plusieurs auteurs (?). Duning et ses collaborateurs (3) trouvent une 
section efficace totale de 10 (en unités 10—%* cm?) tandis que la sec- 
tion efficace de diffusion serait inférieure à 4 d’après Goldhaber et 
Briggs (4). La section efficace de capture serait donc supérieure ou 
égale à 6. Par ailleurs, les mesures basées sur l’activité acquise ont 
donné : 3,5 avec Sinma et Yamasaki (5) et 5,2 avec Rasetti (6). 
Enfin par des mesures d'absorption où la diffusion ne joue aucun 
rôle, Lapointe et Rasetti (7) trouvent 6,8. Il est fréquent que les 
résultats de Sinma et Yamasaki soient inférieurs à ceux des autres 
auteurs. De cet ensemble nous pouvons admettre & — 6.10-°* cm?. 
La radioactivité de #’V a été étudiée au laboratoire même par 


() Les réactions nucléaires sont désignées par deux lettres entre paren- 
thèses ; la première désigne la particule incidente, génératrice de la réac- 
tion ; la seconde désigne la ou les particules émises. Le symbole écrit 
avant la parenthèse est celui du noyau initial ; le symbole écrit après est 
celui du noyau final. 

(2) Signalons une table assez récente des sections efficaces des noyaux 
pour les neutrons thermiques publiée par Volz (2). 


558 J. MARTELLY 


Mile Yuasa (8) au moyen de la chambre de Wilson. Elle trouve un 
spectre P— simple d'énergie moyenne 1,02 MeV et d’énergie maxima 
3,15 MeV d’après le diagramme de Konopinski et Uhlenbeck dans 
lequel il est très bien représenté par une droite. Elle décèle, par 
matérialisation de paires d'électrons, une raie y de 1,50 +o,10 MeV 
et elle observe aussi des positons issus de la source. 

L'interprétation des expériences où le vanadium sert de détecteur 
de neutrons thermiques nécessite le plus souvent que l’on connaisse 
la loi de variation de sa section efficace de capture dans ce domaine. 
Ce point n'avait pas été élucidé et il constitue l’objet principal de. 
cette thèse. IL s’y ajoute une détermination précise de sa période qui 
sera utile dans les applications du vanadium à la technique de la 
Physique nucléaire, non seulement comme détecteur mais aussi 
comme étalon de période courte. En effet celle-ci peut être obtenue 
pratiquement exempte de période parasite, par la simple irradiation 
des neutrons lents. La valeur admise dans les tables 3,9 minutes 
s'était montrée d’une précision insuffisante. Enfin nous avons effectué 
d’autres travaux concernant la radioactivité de *?V qui pourront 
contribuer à nos connaissances sur ce noyau et sur des noyaux voi- 
sins (relativement à leurs masses exactes et à leurs états quantiques, 
par exemple). C’est, d’une part, une détermination de l'énergie des 
rayons y par une voie différente de celle de Mlle Yuasa, et, d’autre 
part, une mesure du rapport entre le nombre de ces photons et celui 
des particules £. 


Ces recherches ont été proposées par M. le professeur Joliot et 
exécutées sous sa direction dans son Laboratoire de Chimie Nucléaire 
du Collège de France. 
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PREMIÈRE PARTIE 


DESCRIPTION ET ÉTUDE DES APPAREILS DE MESURE 


Les neutrons thermiques sont détectés par leurs réactions nucléai- 
res : en pratique la réaction ny lorsqu'elle conduit à un isotope 
radioactif, et la réaction no. Dans le premier cas le détecteur est un 
échantillon de l'élément utilisé, Ag, Dy, V, etc..., et la mesure du 
flux de neutrons est donnée par la radioactivité qu'elle a engendrée. 
Cette mesure se fait soit au compteur, soit à la chambre d’ionisation 
si elle est assez intense. Dans le second cas l’élément détecteur, B ou 
Li, émet des « dans une petite chambre d’ionisation reliée à un 
amplificateur proportionnel qui permet de distinguer leurs effets de 
ceux des rayons y émis par la source. La mesure du flux de neutrons 
est donnée par la fréquence des « enregistrés. 

Tous ces procédés ont été employés dans cette Thèse. Nous aurons 
donc à décrire les échantillons d'argent, de vanadium et de dyspro- 
sium que nous avons utilisés le plus fréquemment, les compteurs 
Geiger-Müller et leur montage, la chambre d’ionisation, la chambre 
de bore et son montage. 


CHAPITRE I 


Les détecteurs et les mesures au compteur. 


Nous avons adopté pour les détecteurs une dimension standard de 
22 X 23 mm. Cette largeur permet de les grouper par quatre autour 
du compteur (de diamètre maximum 20 mm.) de telle sorte qu'ils 
forment les faces d’un prisme à base carrée. Ils sont maintenus par 
un support qui s’enfile sur le compteur avec un minimum de jeu; 
grâce à cette disposition symétrique les variations de sensibilité dues 
aux défauts de centrage se compensent pratiquement. La longueur 
est peu supérieure à la largeur afin que l’on puisse grouper les quatre 
détecteurs, en vue de leur irradiation, dans une surface presque 
carrée. D'ailleurs un accroissement de longueur ne permettrait qu’un 
faible gain d'intensité car les 8/10 de la sensibilité du compteur sont 
limités à une hauteur de 22 mm. en son milieu. Ainsi cette disposi- 
tion permet d'utiliser au mieux la surface irradiée. 
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L'épaisseur d'un détecteur est choisie d’après la section efficace de 
l'élément qui le constitue. Tous nos détecteurs sont « minces » c'est- 
à-dire qu’un neutron les traversant normalement a une faible proba- 
bilité d’être capté. Cette probabilité se confond alors avec les trois 
expressions suivantes identiques entre elles : ns (nombre d atomes 
par centimètre carré multiplié par leur section efficace), Ki (coefhi- 
cient d'absorption massique par la densité superficielle), pre (coeffi- 
cient d'absorption linéaire par l'épaisseur). Les Allemands désignent 
celte grandeur sans dimension par le terme « wirksame Schichtdicke » 
que nous traduisons par « densité efficace » (le mot densité est 
employé ici dans le même sens que la densité optique d’un écran). 
Un écran mince capte les neutrons proportionnellement à pus, p étant 
leur densité dans l’espace et v leur vitesse. Si le détecteur obéit à la 
loi en 1/v il indique la densité spatiale des neutrons quelle que soit 
leur vitesse. Un détecteur « épais » capterait proportionnellement à 
ov, il indiquerait le flux de neutrons par unité de temps. 


Détecteurs d'argent. — Ce sont des feuilles métalliques. 

a) La série désignée par les lettres afyô d'épaisseur 0,055 mm., de 
densité superficielle 0,0584 g./cm?. En adoptant la section efficace 
60.10—?* cm? autour de laquelle se répartissent les différentes valeurs 
proposées (2) on calcule une « densité efficace » Kè—0,0195 pour les 
neutrons d'énergie XT. 

b) La série Auv5 d’épaisseur"o,20 mm., de densité superficielle 
0,206 g./cm?, de « densité efficace » Kô — 0,069. 


Détecteurs de vanadium. — Ils sont préparés avec la technique sui- 
vante : de l'oxyde de vanadium V:0; en poudre est mouillé avec une 
solution alcoolique de gomme laque ou une solution de baume du 
Canada dans le xylol (la première méthode paraît donner de meil- 
leurs résultats). La pâte ainsi obtenue est versée dans de petites cuves 
parallélipipédiques de dimensions 22 X 23 X 5 mm fabriquées à 
parür d'une feuille d'aluminium de 0,15 mm. d'épaisseur par pliage 
sur une forme. Les dépôts une fois secs sont recouverts par des cou- 
vercles en aluminium de 0,03 mm. d'épaisseur collés sur les bords 
de la cuve. Le poids de gomme (ou de baume) incorporé est 5 o/o du 
poids de V,0;. Il suffit pour donner à l'échantillon une robustesse 
très satisfaisante, lui permettant de subir des chocs sans dommage. 
Le rôle des noyaux d'hydrogène sur les neutrons est négligeable. 

Deux séries ont été utilisées : 

a) les détecteurs abcd de densité superficielle moyenne en 

*V:03 — 0,264 g./cm°?. En admettant que la section efficace du vana- 
dium est 6.10% cm? la « densité efficace » est Kô — 0,0105 ; 

b) les détecteurs e/gh de densité superficielle en V0; =—0,462 g/em?, 
de densité efficace Kô— 0,0183. 
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Détecteurs de dysprosium. — L'oxyde de dysprosium Dy:0, a été 
très atmablement fourni au laboratoire par M. Trombe. 

Une première série (n° 1) de détecteurs numérotés en chiffres 
arabes avait été préparée autrefois. Ce sont des dépôts, fixés par une 
gomme, dans des cuves relativement épaisses en aluminium de 
dimensions extérieures 4o X 10 X 5 mm°; elles sont fermées par 
une feuille de cellophane, qui malheureusement n'empêche pas le 
dépôt de s’effriter. 

Nous avons plus souvent utilisé une série n° 2 de détecteurs dési- 
gnés par les lettres MNOP fabriqués par nous sur les dimensions 
standard avec le procédé suivant : sur une feuille d'aluminium de 
15 & on prépare un dépôt, formé de Dy:0; en poudre humecté d’une 
solution alcoolique de gomme laque, occupant une surface de dimen- 
sions doubles de celle d’un détecteur. Avant séchage complet, on 
découpe cette surface en quatre rectangles égaux au moyen de 
ciseaux et on recouvre chaque dépôt encore frais par une autre feuille 
d'aluminium de même épaisseur percée de nombreux trous ayant 
2 mm. de diamètre. La mixture reste ainsi adhérente aux deux 
feuilles et peut néanmoins sécher en quelques jours complètement; 
il suffit alors de protéger cette pellicule pesant 1 dg. en l’empaque- 
tant dans des feuilles d'aluminium dont la dernière, un peu plus 
épaisse (50 K), forme un cadre suffisamment rigide. L'usage a montré 
que ces détecteurs n'étaient pas fragiles. Leur densité superficielle 
moyenne en Dy:0, probablement impur est 20,3 mg./cm?, en gomme: 
3,6 mg./cm?. La section efficace moyenne de capture pour le mélange 
des isotopes du dysprosium est, d’après les mesures de plusieurs 
auteurs (10) (11) (38), de l’ordre de 850.10—?* cm?. On en déduit une 
« densité efficace » Kô — 0,055. Ainsi que Rietzler (38), nous admet- 
tons que la période du dysprosium est 2,3 heures. 

Nous avons procédé à une analyse par méthode radioactive de cet 
oxyde de dysprosium en étudiant la courbe de décroissance de son 
activité après une irradiation de 10 minutes aux neutrons du cyclo- 
tron dans la paraffine. Par ces mesures, qui ne visent pas à une haute 
précision, on peut distinguer facilement au-dessus du mouvement 
propre trois périodes : 

a) une activité de longue période (minimum plusieurs dizaines de 
jours) qui pourrait être due en partie à un Terbium 7o jours ; 

b) une période d’une trentaine d'heures, sûrement attribuable à : 
16Holmium 30 heures, d'activité à l’origine 5,5 impulsions/minute; 

c) la période du ‘Dysprosium 2,3 heures, d'activité à l’origine 
8 400 impulsions/minute et même au delà. | 

La figure 1 donne la courbe de décroissance en coordonnées semi- 
logarithmiques après soustraction du mouvement propre et des lon- 
gues périodes. Nous avons trouvé dans la bibliographie les données 
qui permettent une évaluation de la proportion d'Holmium dans Dy. 
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Le rapport des activités à l’origine est 6,5.10—*, celui des vies 
30 

2,3 . 
les deux rayonnements B, le rapport des nombres d’atomes radio- 
actifs formés est 8,5.10—*. Ce dernier est égal au rapport des concen- 
trations multiplié par le rapport des sections efficaces. Celle de l'Hol- 
mium est d’après Rietzler (10) 47 (en unités 10—*%* cm?), celle du 


moyennes , donc en admettant le même pouvoir pénétrant pour 


heures aprés l'irradiation 
0 12 24 35 48 60 72 


Fig. 1. — Analyse de la courbe de décroissance des détecteurs 
de dysprosium. 


dysprosium (pour l’activité de 2,3 heures et répartie entre la totalité 
des isotopes) est 250 d’après Lise Meitner (11), 272 d'après Houter- 
mans (12). On en conclut que la proportion d'Holmium est 5 o/o. La 
figure 1 montre que cette impureté ne modifie pratiquement pas la 


période apparente du dysprosium jusqu’à la réduction au 1/100 de 
son activité. 


Les mesures au compteur. — Nous n’ouvrirons pas un chapitre 
spécial sur ce sujet maintenant trop classique. Qu'il nous suffise de 
donner les quelques précisions suivantes : les compteurs sont du type 
couramment employé au laboratoire de Chimie Nucléaire du Collège 


\ 
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de France, à coque en duralumin de 1/10 mm. d'épaisseur sur une 
longueur de 4 cm. Ils contiennent un mélange d’argon et d’acétone. 
Nous avons construit un amplificateur suivant un schéma donné par 
M. Berthelot dans sa Thèse (Paris, 1943), fig. 17, p. 54. Il actionne 
un numérateur de faible inertie dû au même auteur (fig. 15, p. 53 de 
sa Thèse), qui permet de compter sans pertes notables jusqu’à 
3 000 impulsions par minute. 

Deux causes d'erreur se présentent dans la numération des impul- 
sions : les pertes aux cadences élevées et la variation de rendement de 
l'installation causée soit par un changement de compteur, soit par les 
fluctuations d’un même compteur, soit par les fluctuations des pro- 
priétés de l’amplificateur. Les pertes peuvent être mesurées en étu- 
diant la décroissance d’un élément radioactif à période pure bien 
étalonnée (1 25,00 minutes, ‘?V 3,74 minutes). La courbe représen- 
tant le logarithme de l’activité en fonction du temps se confond avec 
une droite de pente prévue pour les faibles activités et s’en écarte 
progressivement aux fortes activités. Cette expérience de contrôle 
permet soit de vérifier l'absence de pertes dans les conditions d’utili- 
sation, soit d’étalonner les pertes en vue de les corriger (nous n’avons 
pas toujours eu à notre disposition un numérateur rapide). Les 
fluctuations de rendement sont connues grâce à une source radio- 
active étalon. Le modèle utilisé au laboratoire est un dépôt d’urane 
encastré dans la paroi intérieure d’un cylindre en laiton qui peut 
s'enfiler sur le compteur. Un jeu de plusieurs étalons d’intensités 
différentes permet aussi un contrôle rapide des pertes en s’assurant 
que leur rapport n’a pas varié. Dans ce but nous en comparons deux : 
l’un donnant environ 360 impulsions par minute, l’autre 3 000. 
Toutes nos mesures au compteur sont corrigées, s’il y a lieu, des 
variations de rendement et des pertes. Ces précautions sont signalées 
ici une fois pour toutes et ne sont plus indiquées dans le texte à 
l’occasion de chaque expérience. | 
. Les mesures au compteur sont généralement relatives, c’est-à-dire 
qu’elles visent à connaître seulement un rapport d’intensités neutro- 
niques, par le rapport de leurs efficacités sur le détecteur. Celles-ci 
sont alors définies par les nombres d’impulsions obtenus dans des 
conditions arbitraires, mais invariables pendant la série d’expé- 
riences. Nous les désignons par le terme « activation ». Celui d’acti- 
vité désignera la fréquence des impulsions par minute à un moment 
quelconque (t). Avec les détecteurs de courte période (argent-vana- 


(*) Sur le sujet de nos conventions de termes signalons que l’« irradia- 
tion » désignera l’action des neutrons sur le détecteur et que l” « exposi- 
tion » désignera l’action du rayonnement radioactif acquis sur l'appareil 
de mesure : compteur ou chambre d’ionisation. 
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dium) l'activation sera définie de telle sorte qu’elle soit peu inférieure 
au nombre maximum d’impulsions qu'il est possible d'enregistrer : 
ce maximum serait obtenu avec une irradiation très longue suivie, 
après le temps minimum nécessaire aux manipulations, d’une expo- 
sition très longue. En pratique on n’a guère intérêt à prolonger irra- 
diation et exposition au delà de trois périodes. 


CHAPITRE II 


Etude de la chambre d’ionisation. 


4. Description. — Elle est remplie d’argon sous une pression de 
3 kg./cm?. Sa coupe est représentée figure 2. C’est un cylindre en 
cuivre de 96 mm. de diamètre intérieur, dont les bases sont formées 
par deux disques épais en laiton, distants de 10 cm. ; le disque infé- 
rieur est percé d’un orifice circulaire de 60 mm. de diamètre, fermé 
par une feuille d'aluminium de o,1r mm. d'épaisseur. à travers 
laquelle peuvent pénétrer les rayons $. Elle est maintenue par un 
autre disque, pareillement évidé, vissé au moyen de six goujons. 
L’étanchéité est assurée par un joint de caoutchouc. Plusieurs essais 
ont montré que la feuille d'aluminium résistait jusqu'à une pression 
de 4 kg./cm?. La source radioactive est placée en dessous, à distance 
réglable, dans une boîte servant de socle à l'appareil. 

Le disque supérieur est percé d’un orifice en forme d’entonnoir 
très évasé (afin de réduire le coefficient d'influence), à travers lequel 
passe l’électrode collectrice : une tige de 2 mm. de diamètre, ter- 
minée par une boule de 5 mm. de diamètre. La tige est fixée au centre 
d'un disque d'ébonite, par l'intermédiaire d’un anneau de garde et 
d’un bouchon d’ambre. Toutes ces pièces sont picéinées et s'appuient 
l’une sur l’autre par des épaulements, pour résister à la pression ; 
l’ensemble est solidement fixé sur le disque de laiton. La résistance 
électrique entre l’anneau de garde et l’électrode collectrice est au 
moins 10! ohms. Une tubulure fermée par un robinet à pointeau 


permet le remplissage de la chambre, dont le volume intérieur est de 
800 cm. 


2. Détermination des capacités électrostatiques. — La chambre est 
associée à un, électromètre à fil de type Pohl, placé directement 
au-dessus d'elle. La cage de l’électromètre se raccorde avec l'anneau 
de garde, tandis que son fil forme avec l’électrode collectrice un 
unique conducteur isolé, soustrait à toute influence parasite. Le 
contact est assuré par un petit godet rempli de mercure, dans lequel 
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plonge une courte tige en fer reliée au fil de l’électromètre (1). La 
capacité de l'installation est ainsi réduite au minimum. Cette capa- 
cité G se compose des coefficients d'influence entre le conducteur 


‘ 


Echelle: 2 S 10 
2tiges Supportant 
: l'electromètre 
contact avec {a paroi vers le fil de 


de l'électromètre l'électromètre 


Ÿe KR > KKKK 


ù 
< ah = MALLILLLA 


Joint en anneau 
caoutchouc de garde 


EPZ7Z77777Z 


remplissage — ——-manomèêtre 


Al Vomm 


4 CFA 4 
Ÿ PEN 
R SE 
INZ=2N 
Ggoujons Joint en caoutchouc 
Fig 2. — Coupe de la chambre d’ionisation. 


central isolé d’une part et, d'autre part, la paroi de la chambre d'ioni- 
sation (C;), l'anneau de garde (C,), l'électromètre (parois et couteaux) : 


(*) La mise au sol de ce conducteur isolé est obtenue par une petite tige 
muéë par une commande souple (déclencheur photographique). Cette tige 
vient au contact de la paroi extérieure du godet de mercure. Pour éviter 
l'effet des forces électromotrices de contact, nous avons recouvert l’une et 


l'autre pièces d’une feuille d'aluminium, 
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(C.). Par plusieurs méthodes nous avons comparé ces grandeurs à une 
capacité-étalon de valeur F—30 em. _ 

10 Méthodes purement électrostatiques. Mesure de la capacité 
totale C. — Dans l'état d'utilisation normale de l'appareil, 1 électrode 
isolée n’est pas accessible. Nous avons pu tourner cette difficulté par 
le procédé suivant : l’électromètre (dont les couteaux sont sous ten- 
sion) et la chambre étant séparés, leurs électrodes isolées sont char- 
gées à environ 60 volts par rapport à leurs parois reliées au sol. Puis 
l'appareil est remonté et le potentiel commun V est mesuré par la 


Electrométre 


Capacité étalon(T} 


Voltmêtre (P) 


Chambre 
d'ionisation 


Fig. 3. — Schéma du dispositif pour la mesure de la capacité 
de la chambre. 


déviation du fil de l’électromètre (celui-ci a été préalablement éta- 
lonné et, pour éviter des variations dans les conditions mécaniques, il 
est dans l’état de tension maximum permise par le dispositif de 
réglage). L'appareil est démonté de nouveau et les électrodes isolées 
sont reliées l’une et l’autre à l’armature interne du condensateur- 
étalon initialement déchargé (fig. 3). Le fil de liaison est guidé par 
une petite potence P en picéine, soudée à lui. Enfin, le potentiel du 
conducteur ainsi formé, dont fait partie l’électromètre, est ramené à 
zéro par une variation convenable v du potentiel de l’armature 
externe. La charge initiale CV s'est entièrement transportée par 
influence dans le conducteur-étalon : elle vaut donc lo. La valeur de C 
tirée de cette série d'expériences est 5,00 cm. 
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D’autres mesures ont été faites sur l'appareil légèrement modifié : 
l’électromètre et la chambre séparés par un intervalle de 2,5 cm., à 
travers lequel on peut atteindre les électrodes isolées, celles-ci réu- 
pies par un fil fin. La capacité (soit C’) en est augmentée d’une quan- 
tité inférieure aux erreurs d'expérience. En effet elle a été mesurée 
de deux manières : 

a) par la méthode précédemment décrite, consistant à lui commu- 
niquer une charge C’V et à faire passer une charge par influence 
dans l’armature interne du condensateur-étalon: le résultat fut 
C—5,0h em. ; 

b) Par des méthodes d’égalisation de potentiel entre C' et la capa- 
cité T’ du condensateur-étalon muni d’un fil de liaison. Dans l’état 
initial, l’une d’elles est seule chargée. Une fois mises en contact elles 
- se répartissent cette charge et; de la variation de potentiel on peut 
déduire le rapport des capacités. Mais la disproportion entre C' et T” 
rend la méthode peu sensible. Nous avons augmenté la précision par 
des échanges répétés de charges électriques selon l’un des deux pro- 
cédés suivants : 

a) La capacité C”, initialement au potentiel zéro, est mise en 
contact un court instant avec la capacité L’ (6 fois plus grande) 
chargée au potentiel V. Elle est ensuite déchargée et mise de nouveau 
en contact avec [", et ainsi de suite. Les potentiels successifs d’égali- 
sation sont : 


né 3 d 1H 7 
MeV Er Va V( arr) . Ve HET 
phase re 1 Va . 
La précision sur BTE = log -- est croissante avec n, du 


moins pour les premiers termes. En pratique, la mesuré est faite 
après la 5° ou la 6e touche. V, est alors environ moitié de V. Nous 
avons vérifié que les valeurs successives de V, (connues par l’électro- 
mètre) sont en progression géométrique. Des mesures d'étalonnage 
permettent de tenir compte de la capacité du fil de liaison et du coef- 
ficient d'influence entre l'électrode isolée du condensateur-étalon et 
son anneau de garde. Nous en avons déduit pour la capacité de réfé- 
rence [” la valeur 37,9 cm. " 

8) La capacité l'est initialement au potentiel zéro. Elle est mise 
en contact n fois successivement avec la capacité C', préalablement 
chargée chaque fois au potentiel V. Les potentiels successifs d’égali- 
sation sont : 


nv (iris 
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; 
Du potentiel final on peut encore déduire F . Ces deux séries d'expé- 
riences ont donné C'— 4,96 cm. 

On peut donc dire que les valeurs de C' et de C se confondent à la 
précision des mesures, limitée principalement par les erreurs’sur les 
potentiels lus sur la graduation de l'électromètre. La valeur com- 
mune est 5,00 cm. 

Mesure de la capacité de l'électromètre C; (la chambre étant 
enlevée). 

Basée sur le même principe que la précédente, elle a fourni 
Gb roicm 

Mesure de la capacité de la chambre d’ionisaltion. — Nous avons 
pu employer ici la méthode classique de zéro : l’électrode isolée de la 
chambre est réunie à celle du condensateur-étalon et au fil de l’élec- 
tromètre. Au moyen d’un dispositif potentiométrique, on applique 
simultanément de brusques variations de potentiel de signes contraires 
aux armatures extérieures du condensateur-étalon et de la chambre. 
On effectue le réglage de telle sorte que le potentiel de l’électrode 
isolée n’en soit pas modifié : le fil de l’électromètre reste au zéro. Le 
rapport des coefficients d'influence de ces armatures est alors égal au 
rapport des variations de potentiel connues par des résistances-étalon. 
Cette méthode appliquée à la chambre a donné : 

a) l’anneau de garde étant au sol : CG; —1,42 cm. ; 

b) l'anneau de garde étant relié à la paroi : C; + C; —2,69 cm. 

2° Méthodes utilisant le courant d'ionisation produit par une 
source radioactive étalon dans une position déterminée. — Elles 
consistent à mesurer ce même courant par trois méthodes diffé- 
rentes : 

a) Par une méthode de compensation utilisant le condensateur- 
étalon de capacité F— 30 cm. L’électromètre et la chambre sont 
séparés, leurs électrodes isolées sont reliées entre elles ainsi qu’à 
l’armature intérieure du condensateur-étalon selon le schéma de la 
figure 3. Les charges apportées par le courant d’ionisation pendant 
un temps T sont compensées par une variation V du potentiel de 
l'armature extérieure, l'intensité est donc CV/T. 

b) Par une deuxième méthode de compensation, qui utilise le 
coefficient d'influence C; entre l’électrode isolée et la paroi de la 
chambre elle-même (fig. 4) : le fil de l’électromètre est maintenu au 
zéro par une variation U du potentiel de la paroi de là chambre, qui 
compense l'apport des charges collectées pendant un temps +, le 
courant s'exprime par C;U/r. Comme le montre l'étude des pertes 
(cf. paragraphe IIT et notamment la figure 5), cette variation d’une 
vingtaine de volts au plus, subie par le potentiel de la chambre qui 
est de 4oo volts au moins, n’a aucune influence décelable sur le cou- 
rant recueilli. La variation du potentiel de la chambre est obtenue 
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par un dispositif potentiométrique placé en série avec les batteries. 
de polarisation. 

Cette méthode a l'avantage de ne nécessiter aucun organe supplé- 
mentaire et d’être utilisable avec l'appareil normalement monté 
comme nous l'avons décrit. Elle a été employée dans plusieurs autres 


expériences. 
c) Par la vitesse de déviation du fil. Le courant produit en 
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Fig. 4. — Schéma de la méthode de compensation par variation 


du potentiel de la chambre. 


{ secondes une élévation v du potentiel de l’électrode isolée connue 
par l’étalonnage de l’électromètre, l'intensité est C,/f. 

En égalant les expressions de l'intensité on déduit C; des expé- 
riences (a) et (b) et C des expériences (a) et (c). Les résultats sont : 
C— 5,02 cm. et C;— 1,4} cm., en accord, à la précision des expé- 
riences, avec les mesures décrites dans le paragraphe 1tr. Les valeurs 
adoptées dans l’ensemble sont : 


C5, 00cm. 


C'Ænrern, 


3. Etude des pertes par recombinaison d’ions. — Dans des condi- 
tions déterminées d'irradiation, le courant recueilli dans une cham- 

_ bre d’ionisation croît en fonction du potentiel appliqué V et tend vers 
une limite 3, qui correspond à la capture de tous les ions produits 
(nous supposons toutefois que les potentiels restent faibles par rap- 
port au potentiel explosif). Le défaut de saturation peut s'exprimer 
par la fraction d'intensité perdue à —(3,—53)/5,. Il décroît avec V et 
croît avec à,. J. Surugue (13) a constaté que à pouvait être représenté 
dans un large domaine par l'expression 8 — A/V et que le coeffi- 
cient À, évidemment décroissant avec 36, tend vers une limite finie 


570. J. MARTELLY 


lorsque 3, tend vers zéro. Nous avons retrouvé nous-mêmes ces résul- 
tats. Ainsi le graphique de la figure 5, relatif à la source de rayons y 
donnant un 59 voisin de 0,007 u. e. s,, montre que 9 est fonction 
linéaire de 1/V entre 80 et 430 volts. Nous avons fait de nombreuses 
mesures de la grandeur A à différentes intensités, jusqu’au mouve- 
ment propre (2.10 u. e. s.). Sa valeur limite inférieure est 4 volts. 
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Fig. 5. — Variation du courant recueilli dans la chambre 


en fonction du potentiel appliqué (source étalon). 


Elle est pratiquement atteinte pour une intensité de 10° u.e. s. à 
condition que le rayonnement agisse assez uniformément sur le gaz 
de la chambre. 

Une exploration complète des propriétés de la chambre résidant 
dans les variations de à en fonction des deux paramètres V et 3, a été 
faite par l'étude de la décroissance de l’iode radioactif ‘?#]. Les 
mesures de l'intensité recueillie sont faites par roulement avec 
quatre tensions différentes : 395, 196, 82 et 4r volts, tandis que 5, 
varie en fonction du temps suivant une loi exponentielle exactement 
connue, grâce à l’étalonnage précis de Hull et Seelig (14), qui attribue 
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à l’iode 128 la période 24,99 0,02 minutes. Comme nous l'indique- 
rons dans la deuxième partie, nous avons retrouvé nous-mêmes ce 
résultat avec une précision moindre. 

La source radioactive est obtenue en irradiant IC;,H: par les neu- 
trons ralentis dans la paraffine issus du cyclotron du laboratoire de 
M. Joliot au Collège de France. ‘1° est extrait par une solution de 
SH:. Ensuite il est précipité à l’état de L,Pd, ce qui le débarrasse des 
traces de brome (15), dont l’un des isotopes radioactif de période 
18 minutes serait particulièrement gênant. La seule impureté radio- 
active qui puisse être décelée est une trace de ‘#] de période 14 jours, 
dont l’activité initiale est, après une irradiation de 1 heure, 
Lo0 000 fois plus faible que celle de ‘*##I. Ce faible terme correctif a 
été retranché du courant mesuré, au même titre que le mouvement 
propre (qui lui est d’ailleurs plusieurs fois supérieur). 

L’intensité 3 ainsi calculée est corrigée de la décroissance de l’iode, 


; p ! , 29 FA 
c'est-à-dire qu'on forme la quantité Y—log:o 5 + = logo 2 


(£ étant le temps moyen de chaque mesure, compté en minutes à 
partir d’une origine quelconque). À une constante près, YŸ n'est autre 


que log À (% courant maximum qui pourrait être obtenu moyen- 
0 


nant une tension assez élevée). En effet 3, décroît exponentiellement 
avec la période de 25 minutes et le logarithme de son inverse varie 
comme le deuxième terme de Y. 

On obtient ainsi (fig. 6) un réseau de courbes représentant Y en 
fonction du temps, c’est-à-dire du logarithme de %,, pour les diffé- 
rentes tensions de polarisation V choisies. On peut extrapoler au 
moyen de la loi en 1/v pour déterminer la droite horizontale Y = Y, 
qui correspondrait à une tension infinie. Enfin, la quantité envisagée 
plus haut, 8—(3, —5)/3,, se déduirait facilement de Y, — Y et, si 
elle peut être considérée comme un infiniment petit, elle est équiva- 


lente à 7 (Yo— Ÿ). 

Cette étude a été faite pour un dépôt d’iode de 6 cm. de diamètre, 
placé sous la chambre à 14 cm. de sa partie inférieure. Dans ces 
conditions, la fenêtre de la chambre reçoit un rayonnement de densité 
à peu près uniforme. Les mêmes mesures ont été faites avec un dépôt 
de 2,2 mm. de diamètre, placé à 2 cm. de la chambre. Cette source 
plus fine, placée plus près, envoie dans la chambre un rayonnement 
localement plus concentré. On prévoit donc des pertes par recombi- 
naison plus importantes pour une même intensité 5. L’augmentation 
constatée est de l’ordre de 20 0/0. 

L'utilisation pratique de la chambre ayant lieu entre ces deux cas 
limite, il sera possible de tenir compte de cette cause d'erreur et 
d'apporter une correction souvent assez précise. Cependant elle peut 


Ann. de Phys., 12e Série, t. 2 (Novembre-Décembre 1947). 4o 
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dépendre encore de la nature du rayonnement et de son énergie. A ce 
sujet on peut attendre que les rayons B et y auront pratiquement les 
mêmes effets (la chambre n’est d’ailleurs pas faite pour recevoir des 
rayonnements corpusculaires lourds). C’est ce que nous ayons vérifié 
avec une source de radium de 8 microgrammes, n'émettant que des 
rayons y, placée dans deux positions différentes. Les courbes de satu- 
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Fig. 6. — Pertes de la chambre d'ionisaticn. 


ration obtenues se confondent avec celles de l'iode radioactif 6, placé 
dans les mêmes positions et produisant les mêmes courants. 

Enfin, on verra plus loin que cet étalonnage des pertes a été mis à 
profit dans la mesure de la période du vanadium, où il a donné des 
résultats cohérents. En pratique, avec une tension de 4oo volts les 
pertes peuvent être négligées pour les intensités inférieures à 
0,02 u. e.s. Le mouvement propre est de l’ordre de 2.10 u. e. s. 
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CHAPITRE II 


Chambre à fluorure de bore. 


Ea vue de la détection des neutrons par la réaction nœ on a utilisé 
des chambres d'ionisation tapissée entièrement de bore ou de lithium, 
ou bien contenant du bore à l’état de combinaison gazeuse BF3. C’est 
cette deuxième solution que nous avons adoptée. 

\ 

Description (fig. 7). — C’est un cylindre en duralumin dont les 
parois ont : mm. Îlest fermé par un bouchon de plexiglass ceint d’un 
anneau de garde et traversé par une pièce creuse portant l’électrode 

collectrice. Celle-ci est une tige d'acier terminée par une boule. 
L’anneau de garde, aussi large que possible afin de diminuer la capa- 
cité électrostatique, est isolé des parois par des bagues en plexiglass. 
De la picéine assure l'étanchéité du montage. Par l'intermédiaire 
d'un manchon d’ébonite démontable, la chambre est fixée à un 
support cylindrique en laiton, lui-même vissé dans le blindage de 
Pamplificateur. De plus un cylindre de cadmium coaxial entoure 
généralement la chambre qui est destinée à recevoir le rayonnement 
de neutrons dans la direction de son axe. Sa capacité est 69 cm. 


Remplissage. — Le fluorure de bore a été préparé au laboratoire 
de M. le Doyen Damiens de la Faculté de Pharmacie de Paris par 
M. Neudorfter, Je remercie ici l’un et l’autre de leur obligeance. 
L'appareil en verre qui nous a servi à en remplir la chambre est 
représenté figure 8. Le détail du raccord picéiné entre le tube de 
verre et la pièce centrale de la chambre est indiqué sur la coupe de 
la figure 7. Après avoir fait le vide dans l'installation on ouvre le 
robinet R; et on condense un peu de gaz dans l’ampoule en la refroi- 
dissant à l'air liquide. Puis on la laisse revenir à température ordi- 
naire après avoir fermé R; et on suit l'accroissement de pression du 
gaz par le tube barométrique ; au moment où elle atteint la pression 
atmosphérique on ferme R, et on scelle. 


Capacité électrostatique. — Le coefficient d'influence entre l'élec_ 
trode centrale et la paroi, y compris l’anneau de garde, a été comparé 
à la capacité d’un condensateur au mica, qui avait été lui-même éta- 
lonné. Nous avons utilisé la méthode de zéro classique qui nous a 
déjà servi pour mesurer la capacité de la chambre d'ionisation 


(Chap. IT). Elle nous a donné 4,7 cm. 
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Fig. 7. — Chambre à fluorure de bore (grandeur égale). 


Amplificateur. — Nous avons utilisé le premier étage de l'amplifi- 
Cateur proportionnel en service au laboratoire qui comprend une Al, 
comme lampe électromètre et deux EF; comme amplificatrice, La 
paroi de la chambre est portée à une tension positive de l’ordre de 
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500 volts. La grille de la lampe électromètre, reliée à l’électrode col- 
lectrice de la chambre est « flottante ». Les impulsions négatives qui 
proviennent de cet amplificateur sont observées à l’oscillographe 
cathodique. Elles sont aussi dirigées vers le numérateur rapide 
(modèle de M. Berthelot) déjà décrit, par l'intermédiaire d’un nouvel 
amplificateur : une 6C6 les rend positives, elles agissent alors sur la 
grille, polarisée négativement, d’une lampe de puissance (6L6) qui 
alimente l’électroaimant du numérateur. La première lampe est 


—# Vide 


Fig. 8. — Appareil pour le remplissage de la chambre à BF3,. 


précédée d’une liaison capacité-résistance de 2 000 cm.-300 000 ohms 
dont la constante de temps (0,6.107* sec.) est juste suffisante pour 
que le numérateur soit actionné. Les variations de potentiel plus 
lentes ne sont pas transmises. Par ce moyen, le deuxième amplifica- 
teur fait aisément la discrimination des impulsions dues aux rayons «, 
même au milieu d’un bruit de fond qui ne permettrait pas de les 
distinguer à l’oscillographe. Enfin le minimum d’amplitude enre- 
gistré est défini par la polarisation de la 6L6 (de l’ordre — 60 v). 
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DEUXIÈME PARTIE 


DÉTERMINATION DE QUELQUES CONSTANTES 
RELATIVES AU VANADIUM RADIOACTIF 5?V 


CHAPITRE PREMIER 


Mesure de la période. 


La période de #?V avait été déterminée par deux auteurs. D'une 
part, Fermi et ses collaborateurs (g) mirent en évidence sa formation 
par la réaction 5! V(n, y)? V et lui attribuèrent la période 3,75 minu- 
tes. Plus récemment H. Walke (16) étudia des échantillons de ce 
radioélément provenant de cette réaction et de plusieurs autres pro- 
cessus nucléaires. Il conclut à une période de 3,9+0,1 minute, 
valeur adoptée par les Tables de Constantes. Enfin, à la suite de 
nos propres expériences, nous avons publié (17) le résultat : 
3,74 + 0,01 minutes. à 

Le radiovanadium est obtenu au cyclotron par la réaction 
HV(n, y)?V en exposant aux neutrons thermiques l’oxyde V:0%. Les 
différents échantillons ont trois provenances différentes : 1° un pro- 
duit pur en poudre de la maison Rhône-Poulenc ; 2° un culot de V:,0; 
cristallisé par fusion dans un creuset, dû à l’obligeance de M. Gain; 
3,8 g. de poudre qui ont été purifiés par M. Morette (18) à l’état de 
métavanadate d'ammonium (19) : ce sel subit alternativement des 
dissolutions dans l’eau et des cristallisations sous l’effet du chlorure 
d’ammonium,. Il est ensuite décomposé par la chaleur en V,0:. « Les 
impuretés que renfermaient les produits initiaux n'étaient plus déce- 
lables dans le vanadate » (18). 

L’irradiation est aussi brève que possible, quelques minutes, afin 
de réduire l'importance des faibles activités de plus longues périodes, 
dues à “’V (période 3,7 heures) produit par la réaction 5: V{n, 2n)®V, 
et éventuellement aux impuretés. Dans le cas de l'échantillon n° 3, 
particulièrement pur, ces activités parasites sont totalement inobser- 
vables. 

Mesures. — L'étude de la décroissance est faite au moyen de la 
chambre d'ionisation. Le courant est connu : 

a) soit par la vitesse de la déviation du fil de l’électromètre : dans 
certains cas, nous mesurons le temps de collection d’une charge 
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constante, dans d’autres cas, la charge collectée pendant une durée 
constante, la graduation de l’électromètre étant étalonnée ; 

b) soit par la méthode de zéro décrite dans la première partie 
cf. chapitre II, Partie 2, 20, Méthodes utilisant le courant d'ionisa- 
(tion, paragraphe b), consistant à compenser la charge collectée par 
une variation du potentiel de la chambre, constante pour une série 
de mesures. Etant donnée la variation considérable de l'intensité 
mesurée au cours d’une même décroissance (de 2.10-t u. e. s. à 
2.10 u. e. s.), il est nécessaire d'adopter plusieurs sensibilités. Leur 
rapport a été soigneusement établi et aucune discontinuité n’est 
observable sur la représentation graphique lors du changement de 
sensibilité. Les charges collectées sont corrigées du mouvement 
propre et éventuellement des activités de longues périodes. On en 
déduit les valeurs de l'intensité en tenant compte de la décroissance 
pendant la durée d’une seule mesure. Dans la majorité des cas, il 
suffit pour cela d'admettre que l’activité moyenne se confond avec 
l'activité instantanée au temps moyen de la mesure. En effet entre 

< Barr 


l'admet comme valeur moyenne ———— et la 


o et é, la fonction e— 1 


valeur au temps moyeneste  * . Le rapport de ces deux expressions 

At /XE Xe 
est : p— sh — er F3 
ment reste inférieur à 1/100 tant que Àf est inférieur à 1/2 ou 
t<o,7 période; il est exceptionnel que cette durée (2,7 minutes 
dans le cas du vanadium) soit dépassée, et, en pareil cas, on peut 
introduire une correction daus laquelle l'incertitude sur la période est 
sans importance. 

Comme pour l’étalonnage des pertes au moyen de l’iode {#1 
(cf. 11° partie), nous avons adopté une représentation particulière- 
ment sensible au voisinage de la période supposée 3,90 minutes, qui 
nous permet ici une détermination graphique très précise de la 
période vraie : nous portons en abscisses le temps { de la mesure et 


+ ... Le second terme du développe- 


en ordonnées logis — —log:, Ÿ + Er logso2 (À, étant la constante 
radioactive correspondant à la période 3,90 minutes). La variation 
exponentielle de Ÿ se traduit encore par une droite. Celle-ci devrait 
être horizontale si la période était 3,90 minutes. On constate au 
contraire (comme le montre la figure 9 traduisant l'expérience faite 
sur l’échantillon n° 3) que les points s’alignent sur une droite corres- 
pondant approximativement à la période 3,75 minutes donnée par 
Fermi, L'écart existant pour les premiers points est dû aux pertes, 
plus sensibles aux intensités élevées. L’étalonnage de ces pertes déduit 
des expériences sur ‘?#I et représenté figure 6 permet une correction 
graphique, après laquelle l’alignement est très satisfaisant ; la varia- 
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tion linéaire du logarithme de l'intensité est vérifiée sur un intervalle 
de 13 périodes, soit un rapport 10 000 entre les intensités extrêmes. 
Les fluctuations sont de l’ordre de 0,04 dans l'échelle des logarithmes 
décimaux, soit 1 0/0 d’erreur pour une mesure individuelle. 

Il est intéressant de remarquer que si l'on néglige la correction des 
pertes, le début de la courbe est pratiquement rectiligue sur un inter- 
valle de 20 minutes (environ 5 périodes), avec une pente trop faible 
correspondant à une période apparente supérieure à 3,8 minutes. Il y a 
là une explication vraisemblable des résultats de H. Walke (16) 
compris entre 3,8 et 4,0 minutes. En effet les mesures publiées par 
cet auteur s'étendent sur une dizaine de minutes seulement. 


10 20 30 40 ‘ SOmin 
1,900 


| 
° Sans Correction des pertes dela chambre 
+ Après  » , 0 


log. décimal de l'activité corrigée pour la période 3 {minutes 


Fig. 9. — Décroissance de 52V 
(l'intensité Ÿ est exprimée en unités arbitraires). 


Enfin, il est extrêmement improbable que notre détermination soit 
faussée par une impureté, et encore cette erreur ne peut-elle être que 
très faible. En effet, la pureté nous est garantie, non seulement par 
l'analyse chimique, mais par le critère physique de la rectitude de la 
courbe de décroissance en logarithmes. Toute période parasite se 
trahirait par une concavité tournée vers le haut, à moins d’être voi- 
sine de celle du vanadium; et si cette condition est réalisée, son acti- 
vité doit être élevée pour avoir un effet appréciable. Pour fixer les 
idées, supposons une impureté dont l’activité est 10 o/o de celle du 
vanadium (hypothèse déjà très invraisemblable dans un échantillon 
où les impuretés ne sont pas décelables chimiquement). Sur le gra- 
phique de la figure 9, on peut estimer que la flèche de la courbe est 
inférieure à o,o1 en logarithmes népériens. On en déduit que la 


- + 
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période parasite ne pourrait différer de celle du vanadium de plus de 
10 0/0 et l'erreur entraînée dans la mesure de celle-ci serait inférieure 
à 1 0/0. 

Résultats. — Les différentes expériences; de précisions inégales, 
ont fourni par détermination graphique les valeurs suivantes de la 
période en minutes : 


Echantillon 1. Mesure à temps constant  : 3,700 3,791 
— —  — à charge constante : 3,756 3,766 

— 2 — — — : 3,741 
- 3 — — =— : 3,722 3,745 


La dernière expérience est la plus précise. En faisant une moyenne 
pondérée nous obtenons 3,740 et un calcul d'erreur, conduit selon la 
méthode expliquée au chapitre suivant, page 32, nous donne une 
erreur moyenne quadratique de 0,007 minutes. En conséquence nous 
attribuons au vanadium °?V la période 3,74 0,01 minutes. 

Nota. — I. Nous avons obtenu un contrôle de nos expériences en 
mesurant suivant la même méthode et avec une précision comparable 
la période de l’iode radioactif I purifié par précipitation de I,Pd (15), 
ainsi qu'il est indiqué dans la première partie (Etude des pertes). 
Nous nous sommes limité aux activités pour lesquelles les pertes sont 
négligeables. Notre résultat (25,03 + 0,10 minutes) est en parfait 
accord avec l'étalonnage plus précis de Hull et Seelig (14), qui ont 
trouvé 24,99 + 0,02 minutes. 

IT. Des expériences dans lesquelles un filtre de plomb arrêtait les B 
ont montré que l'émission des y décroît avec la même période. 


CHAPITRE II 


Mesure de l’énergie des photons émis 
lors de la désintégration radioactive de *V. 


Fermi et ses collaborateurs (9) avaient signalé que la désintégra- 
tion f— de ?V s'accompagne d’une émission y. Mlle T. Yuasa (8) a 
observé à la chambre de Wilson plusieurs matérialisations de paires 
* d'électrons, qu’elle a attribuées à ce rayonnement et qui lui ont permis 
d'évaluer son énergie quantique. Sa détermination la plus récente, 
portant sur 23 paires, conduit à la valeur 1,50 +0,10 MeV. Ces résul- 
tats ont été confirmés par l'étude que nous avons faite (20) de 
l'absorption dans le plomb, le cuivre et le fer et qui nous à fait 
conclure à l'existence d’un rayonnement homogène, d’énergie 
W—=1,45+o,05 MeV. 
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Cette homogénéité est prouvée par l’étude de l’absorption : une 
fois les rayons $ absorbés (ce qui est pratiquement réalisé par 3 mm. 
d'aluminium), le logarithme de l'intensité transmise varie linéaire- 
ment en fonction de l'épaisseur d'écran traversé. La figure ‘10 traduit 
les mesures qui ont été faites à la chambre d’ionisation sur un fais- 
ceau large, traversant Jusqu'à 2 cm. de plomb, et au compteur, sur 
un faisceau étroit traversant jusqu’à 10 cm. de plomb (ces dernières 
étant moins précises, en raison des fluctuations statistiques). Des 
mesures analogues ont été faites avec des épaisseurs de cuivre variant 
de o à 3,5 cm. ; l’absorptivn est encore exponentielle. 

Cependant, le coefficient d'absorption résultant de ces expériences 
n’est pas utilisable pour déterminer l’énergie des photons, car l'effet 
Compton joue ici un rôle trop complexe pour être soumis au calcul. 
Aussi avons-nous fait des mesures d'absorption sur un faisceau sévè- 
rement diaphragmé, de telle sorte que les photons diffusés sont 
presque entièrement éliminés du récepteur et nous avons pu corriger 
nos résultats pour tenir compte de la faible proportion qui y parvient 
encore. Nous atteignons ainsi la section efficace totale de l'élément 
constituant l'écran pour les photons étudiés. La loi d'absorption étant 
exponentielle, comme il a été vérifié dans les expériences précédem- 
ment citées, une seule épaisseur d'écran nous suffit. 


Dispositif. — 1l est représenté figure 11. Sauf le compteur et les 
briques de plomb, tous les organes sont des cylindres de révolution 


Echelle 0 10 20 30 40 S0cm 
Filtre (Pb) Canal 


L 


Source(l/205) Ecran Compteur 
Fig. 11. — Coupe du dispositif par le plan horizontal 
passant par son axe. 
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ayant un même axe horizontal. Le centrage est obtenu par des visées. 

19° La source est généralement constituée par un tube, tantôt en 
verre, tantôt en carton, de diamètre 2,1 cm. et de longueur 13 cm. 
contenant, à l’état de poudre, de l’oxyde V:04 pur de la maison Pou- 
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lenc (Dans certaines expériences, nous utilisons le culot de V,0; cris- 
tallisé, appelé échantillon n° 2 dans la mesure de la période de “V 
(Chap. 1er), et dont la forme est irrégulière ; ses dimensions n’excè- 
dent pas 3 cm. dans les directions normales del’axe). La source est 
supportée par une pince en aluminium, loin de toute masse diffu- 
sante. La formation de l’isotope radioactif f?V est obtenue par une. 
exposition aux neutrons issus du cyclotron et ralentis dans la paraffine. 

20 Le filtre est en plomb, d'épaisseur 2 mm. et de diamètre 3 cm. 

3° L'écran absorbant est soit en plomb (diamètre 2,6 cm., lon- 
gueur 4 cm.), soit en cuivre ou en fer (diamètre 3 cm., longueur 
5 cm.). Sa largeur excède le moins possible celle du canal, afin de 
réduire au minimum l’effet de diffusion parasite. Il est porté par un 
léger support en bakélite. Sa longueur x a été choisie de telle sorte 
que x # 2. Le calcul montre en effet que l'erreur statistique sur y est 
‘alors très voisine de son minimum, dans l’hypothèse où on s'impose 
la condition X— yæx, ce qui est le cas de nos premières expériences. 

4° Le canal, de 10 cm. de longueur et de 2 cm. de diamètre, est 
ménagé dans une brique de plomb A, qui fait partie d’une enceinte 
fermée autour du compteur. L’épaisseur de cette enceinte en plomb 
n’est nulle part inférieure à 10 cm. du côté de la source. Les bri- 
ques B et B’ qui la composent ont pour effet, de par leur position, 
d'arrêter la plus grande partie des rayons qui auraient pu traverser 
la brique A, et en même temps d'éviter la diffusion du faisceau 
admis sur les parois intérieures de l'enceinte. 

5° Le récepteur est constitué par un compteur vertical de type 
ordinaire, dont la coque est en aluminium de o,10 mm. mais entouré 
de deux feuilles de plomb de 0,5 mm. d’épaisseur. Sa largeur est 
ainsi 2,2 Cm., sa longueur est 4 cm., mais plus de 75 0/0 de son effi- 
cacité sont localisés dans une partie médiane de 2,2 em. Le récepteur 
peut ainsi être considéré comme offrant au rayonnement une surface . 
peu supérieure à la section du canal. 

Expériences et discussions. — L’échantillon de V,0; est irradié par 
les neutrons pendant 10 minutes et mis en place quelques dizaines de 
secondes après. On enregistre d’abord n photons avec l'écran pen- 
dant { minutes, puis, sans interruption, m photons sans écran pen- 
dant les { minutes suivantes (ces chiffres sont corrigés du mouvement 
propre : 10 coups par minute ; nous avons vérifié que les activités de 
longues périodes n’étaient pas décelables dans ces conditions); le 
coefficient d'absorption y est donné par la relation : 


OU: 6 
| mx + log,,(m/n) (x) 


(@ : épaisseur d’écran ; X : constante radioactive du vanadium). 
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On élimine l’erreur due aux pertes du numérateur en choisissant f 
pour que » soit voisin de m (ou 4 ux. En pratique, {— 11 minutes 
si wx— 2). Cette précaution devint inutile lorsque nous pûmes uti- 
liser le numérateur rapide créé par M. Berthelot (Cf. 1re partie, 
Chap. Ier) au Laboratoire de Chimie Nucléaire du Collège de France, 
dont les pertes sont insensibles à 1000 impulsions par minute, 
cadence qui n'a pas été atteinte ici. Nous pûmes alors réduire quelque 
peu l’erreur statistique en choisissant des valeurs de £ plus courtes, 
telles que M—yux/2 ({—5 minutes). 

Ce nouveau choix est justifié par le calcul suivant : la relation (1) 
montre que l’erreur absolue sur ux est égale à l’erreur relative sur 


A 2 4 1 I s 
m/n, elle-même égale à 7 +t7,metn sont des fractions de la 


constante N : nombre total d’impulsions qu’on enregistrerait sans 
écran de l'instant o jusqu’à l’extinction de l’activité : 


n—=Ne "(1 Es A 
m—Nes “(1e ”). 
L'erreur sera minimum pour la valeur de { qui annule la dérivée 
e ï , I 1 I M —)/)\ — Dee le 
logarithmique de = + ——+ (et? + eM)(1 — e—M)T1 d’où l’équa- 
tion : 
a er MTS 
eu + el AE A 


dont la résolution aisée aboutit à : e— 1 de Vi + en2. 

Dans le cas où ux—20ona:M—1,36. 

À correspond à la période 3,74 0,01 minutes, résultat de nos 
mesures relatées plus haut. L'erreur sur X est assez petite pour être 
négligée. En effet, de l'équation (1) on tire : 


TAu— tAX 


ou : 


te M s % : 

Le coefficient = étant égal à 1 ou 1/2, l’erreur relative sur y est 
0,3 o/o ou 0,15 o/o. De même, nous négligerons les erreurs sur é, x, 
ainsi que sur les densités (qui interviennent dans le calcul de la sec- 
tion efficace). 


Correction des photons diffusés. — L'effet Compton joue un rôle 
prépondérant : pour le plomb, il représente plus de 80 0/0 de l'ab- 
sorption totale; pour le fer et le cuivre 99 o/o. Presque tous les élec- 
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trons éliminés du faisceau initial sont donc diffusés par l'écran et une 
partie parvient au récepteur ; le coefficient d'absorption en est appa- 
remment diminué. Nous avons évalué l’ordre de grandeur de la cor- 
rection nécessaire (d’ailleurs peu supérieure aux erreurs statistiques), 
à la fois par un calcul approché et par une détermination empirique : 


19 Cazcuz. — Vote préliminaire. — Nous emploierons les termes : 
flux, intensité, éclairement avec leurs significations habituelles en 
photométrie : 

Le rapport de deux flux parvenant sur la même surface peut être 
défini : 

-— soit par le rapport des puissances rayonnées ; 

— soit par le rapport des nombres de photons reçus dans l'unité 
de temps; 

— soit par.le rapport des effets obtenus sur le récepteur (si celui-ci 
se confond avec la surface envisagée). 

Ces trois définitions ne sont équivalentes que si les deux flux ont 
même composition spectrale. S'il n’en est pas ainsi (amollissement 
de la radiation par effet Compton), c’est la troisième définition qui 
nous est imposée par l’objet même de notre calcul, qui est de corriger 
les indications du récepteur. Cependant les raisonnements nous 
conduiront d’abord à des rapports de flux exprimés selon l’une des 
deux premières définitions. Il faudra donc convertir ces résultats 
intermédiaires. Cette conversion entraînerait des calculs très longs et, 
comme elle intervient seulement pour une faible part des photons 
diffusés (qui ne représentent eux-mêmes qu’un terme correctif), il 
nous suffira d'admettre que l'efficacité des photons sur le compteur 
doublé de plomb est indépendante de l'énergie quantique. Cela est 
justifié par le fait que cette efficacité passe par un minimum pour 
une énergie assez voisine du domaine étudié. Remarquons que cette 
approximation revient à confondre la deuxième et la troisième défi- 
aition. 

L’intensité d’une source dans une direction donnée est le flux 
rayonné par unité d'angle solide, au voisinage de cette direction : 
1= db/do. 

L'éclairement d'une surface en un point est le flux reçu par unité 
de surface, autour de ce point : E— db/dS. 

Négligeant les autres causes d'absorption, nous supposons que 
tous les photons éliminés du faisceau initial sont diffusés. Nous avons 
vu que Îles écrans ont des longueurs x telles que ux #42, voisines, 
autrement dit, de deux libres parcours moyens. Nous distinguerons . 
parmi les photons, ceux ayant subi : a) zéro choc, b) un choc, c) plu- 
sieurs chocs. Les photons b), de même que les a), ont franchi dans 
l écran une distance peu supérieure à æ, car l’angle de diffusion reste 
généralement faible. Cette remarque nous permet de calculer facile- 
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ment, au moyen de la formule de Poisson, le partage du flux ® reçu 
par l'écran entre ces trois catégories : D,—e "T®p; D, — 2e Up; 
(1 de ejv: e 

Nous désignons par : 

d et /, respectivement, les distances source-écran et écran-récep- 
teur; 

S, la section du canal x cm? ; 

Eo, l’éclairement reçu par l'écran : —E,S ; 

E, l’éclairement produit sur le récepteur par les photons (a) : 


Ego )'e ve (2) 


(g est un coefficient inférieur à 1 qui tient compte des rayons arrêtés 
par les parois mêmes du canal); 

I, et L,, les intensités diffusées respectivement sous forme de pho- 

: tons (b) et (c) par l’écran dans la direction du récepteur ; 

e, l'éclairement produit sur le récepteur par les photons diffusés (b): 
et(c): ee +e. 

Calcul de :,. — Pour un électron soumis à l’éclairement n, le flux 
dissipé est 9 — 9 (0, section efficace totale pour l'effet Compton, vaut, 
d’après la formule de Klein et Nishina, 1,7.10—? cm? pour 
x — hv/msc? — 2,85). L'intensité diffusée sous forme de photons avec 
un angle de diffusion 0 est = nn (6 ri, 210 IC EN (0 ra) 
vaut 1 pour 0 —o; c’est le cas ici. En éliminant » : 


= À f(b, a)= 0,469. (3): 


Cette relation est valable entre I, et ®;, d’où : 


2 
Is 27 P T0 Le P 
t— 7 —26 Ps : 7 — 0,92 e Des (4) 


Etant donné que, pour 9—0o, la diffusion Compton se fait sans 
changement de fréquence, il n’y a pas lieu de distinguer ici les ditfé- 
rents sens du mot flux. 

Calcul de &. — Supposons que les photons ayant subi plusieurs 


chocs soient diffusés par l’écran de façon isotrope. On aurait alors 


,080 D ; Are, 
L= ®./4r = 0,080 Ÿ, et = — , les flux étant exprimés en 


densité de photons, ce qui permet de ne pas tenir compte de l'énergie 
perdue par chaque photon. 

Supposons au contraire que tous les photons c subissent seulement 
deux chocs. Avec cette hypothèse, l'intensité diffusée dans la direction 
initiale est maximum et nous prévoyons que sa valeur calculée sera. 


trop élevée. 
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Cette intensité L, serait composée par tous les photons reprenant la 
direction initiale après deux diffusions suivant le même angle 8, 
9 étant quelconque. En appliquant deux fois la relation (3) valable s1 
les flux sont définis en énergie, on trouve, moyennant une légère 
approximation consistant à négliger les variations de s et de J{6, x) 
en fonction de « : 


2 \2 
Lao?) JP, a)2r sin 0d8— 0,087 & 


(l'intégrale définie ayant été évaluée graphiquement à partir de la 
formule de Klein et Nishina). Ce dernier résultat doit être multiplié 
par un facteur de l’ordre de 1,4, si les flux sont définis par le nombre 
de photons. 

Ainsi les deux hypothèses simplificatrices permettent d’encadrer la 
vraie valeur de € en ne laissant qu’une faible incertitude. Admet- 
tons : 


& = 0,10 D —0,10 (1— 3er) +. (5) 


En groupant les résultats (2), (4) et (5) on obtient la correction 
relative dans le nombre de photons enregistrés : 
An 0 Sy DAME 
——Alog, 1 = (<=) (0,92 + 0,10 [e#T —3}). 
C’est aussi la correction absolue sur x. 
La correction relative sur y est 1x fois plus petite. En se rappelant 


x # 2 et en évaluant grosso modo la valeur du facteur géométrique 
q à 0,5, on obtient : 


A d +1 \2 
mate 1) d et | en cm. 


Enfin cette valeur est sans doute majorée par l’effet des photons 
qui ont pu diffuser à travers les 10 cm. de plomb de l'écran A, bien 


qu'ils aient de grandes chances d’être capturés par effet photoélec- 
trique ou de matérialisation. 


20 DÉTERMINATION EXPÉRIMENTALE. — Îl est certain que le terme 


. 2 | 
correctif peut se mettre sous la forme K( =) . Nous avons déter- 


miné K en faisa..t deux séries de mesures d'absorption : l'une avec 


d+l 
00 C0. 44/10 CM: ( = ) = 0,003 fournit la valeur appro- 


chée : w—w (1 — 0,003 K), l’autre avec d — [= 20 cm.; 


d+i\2 L 
( 7) — 0,010 fournit la valeur approchée w"= y (1 —0,o10 K). 
On en tire K : 


y =0:007 ne (6) 
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d'où l’on déduit les termes correctifs pour l’un et l’autre dispositif. 
Tout cela est développé dans le paragraphe suivant. 


Résultats et interprétation. — Les valeurs de - sont déduites des 
expériences par la relation (1). Les valeurs de p adoptées sont en 
grammes/centimètres cubes : 11,35 pour le plomb, 7,88 pour le fer, 
8,33 pour le cuivre. Dans un premier tableau nous donnons l’ensemble 
des valeurs de Fr: déduites d’une série d’expériences faites dans des 
conditions identiques : écran de plomb, source V,0; en tube, 


is 


2 . , 
TES ) — 0,003 cm”. Cet exemple illustrera le calcul d’erreur. 


Totaux. 


Moyenne : 0,0504 (1 Æ 0,02) cm?/g. 


: ï I I . 
Chaque mesure est affectée d’un poids p, tel que = x + ro qui 


peut s’interpréter comme le nombre d’impulsions pour lequel l'erreur 


Pare . . I m O 
statistique relative serait la même que sur le rapport. On en 


déduit une moyenne pondérée Ti sur laquelle l’erreur relative à 


craindre est (£p)—{/2 soit 2 0/0 dans le cas présent. On peut en outre 
évaluer empiriquement l'erreur d'après la dispersion des résultats : 


& ‘ 
soit (E) l'écart d’une mesure par rapport à la moyenne. Le carré 
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d1\2 Nombre Poids 
AIT jai d'expé- © em°/g. Erreur | statis- 
cm—? riences tique 
Poudre u” 
en tube 11 — —0,0504 2 0/0 2 350 
3 culot = 
Ur cristal. 4 0,04g4 | 3 ojo 1 150 
Plomb 
moyenne 0,05o1 1,7 0/o| 3 500 
u// 
0,010 tube 7 LT 1,7 0/0| 3 300 
EE CD bi do RES RER SE D Eng ue 
p! — nu 
7 fe PR 1 700 
LA 
0,003 tube 7 É.-U 2,2 o/0| 2 070 
fe m7” 
| Cuivre 0,010 tube 2 e. —0,0460 2,9 o/o| 1 200 
LES 144 
de *: = 0,019 + 0,036 800 
T4 
tube 2 F 0,0490 | 3,5 o/o 800 
Di ds culot l 0,0490 3  o/o| 1 100 
moyenne 0,0490 | 2,3 o/o| 1 goo 
Fer 
up” 
0,010 tube 5 S — 0,0/479 1,8 o/o| 3 020 
LA 14 
2 
E — 0,022 + 0,029 1 200 


’ 
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moyen de l'erreur absolue à craindre sur Xp a est approximativement 


Bprè( LE), l’erreur rélative sur la moyenne est donc: 


VERTE )/Epi = GO 


en bon accord avec la valeur 2 0/0 prévue théoriquement. Cette concor- 
dance garantit l'homogénéité des mesures, autrement dit permet de 
négliger les causes d’érreur accidentelles autres que les fluctuations 
statistiques. Au contraire, si la seconde évaluation avait donné une 
erreur plus élevée nous l’aurions conservée. 
Dans un second tableau (p. 588) nous donnons l’ensemble des valeurs 
moyennes obtenues avec les différentes conditions expérimentales. 
Nous remarquons que les expériences avec l’un ou l’autre échan- 
tillon de V:0; ne donnent pas des résultats différents, il est donc 
bien légitime de les grouper pour le calcul de la moyenne. Quant à 
la variation relative liée à la différence de géométrie, on en obtient 


Ts ZA s U È 
une moyenne pondérée + — 0,091 —+ 0,016 d où la relation (6) 
donne K—4,5-+ 2,3 em?. Dans la limite des erreurs statistiques, 


cette valeur expérimentale de K est en accord avec la valeur théorique 
2,8 cm?, que nous avons considérée d’ailleurs, comme pouvant être 


"A 11 
elle-même majorée. Ainsi les valeurs _ el — doivent subir des cor- 
0,7 


+1 Me 
rections relatives + = } (4,9 H 2,3), soit Fe dans un cas, et 


#95 2,3 
100 ; c 
Le tableau suivant donne ces valeurs corrigées ainsi que les sec- 


tions efficaces moyennes des électrons par lesquelles peuvent se tra- 


dans l’autre. 


«a ’ ’ 
duire les résultats : = > : masse de l’atome, Z : numéro 
atomique). 

Plomb Fer Cuivre 


d+l 
ET 0,008 0,0508 (1 Æo,019)|0,0497 (1 Æ0,024) | 0,046 (1 Æ 0,028) 


l 
ne — 0,010 |0,05o1 (1-E0,029)|0,0501 (10,029) |0,0482 (1 0,037) 


Moyenne |0,0505 (1 Æ0,016)|0,0499 (1 + 0,018) | 0,0478 (1 Ho,o19) 


1,77 + 0,08 1,73 + 0,08 


10% X Sélectron (Cm?) | 2,10 +0,03 
Te 
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Nous avons calculé théoriquement ces mêmes sections efficaces en 

: hv ç 

fonction de x — es en rapportant chaque processus d'absorption à 
7 ] 


un électron de l’atome et nous en avons déduit graphiquement 
l'énergie quantique des rayons y. La part de l'effet Compton est 
donnée par la formule de Klein et Nishina. Pour l'effet photoélec- 
trique, nous avons confronté la section efficace déduite de la courbe 
publiée par Hulme, McDougall, Buckingham et Fowler (21) d’une 
part, avec celle qui résulte de la formule de Hail (22) d'autre part. 
Pour «a — 3, l’écart n’est que 10 0/0, mais il atteint en valeur absolue 
0,03.10—% cm? pour le plomb, dans lequel le terme photo-électrique 
représente 17 0/0 du total. Enfin, l’effet de matérialisation de paires 
d'électrons est, d'après les calculs de Jæger et Hulme (23), deux fois 
plus grand que d’après ceux de Bethe et Heitler (24). Rapportée à 
1 électron, la différence est 0,04.10—?5 cm? pour le plomb, soit 2 o/o 
au total. L'incertitude de la théorie dépasse donc l’incertitude expé- 
rimentale. Le tableau suivant donne les valeurs de hv en MeV 
déduites de ces différents calculs : 


Effet photoélectrique 


d’après 
PR. OC | 
Hall Hulme 
d'après Bethe et 
Effet de matérialisation d’ Lea 88 La 
après Jæger et 
Hulme. . .: 1,53 1,97 


Les valeurs de « correspondantes sont 2,91-2,99-3,00-3,08. Par 
ailleurs, les fluctuations statistiques entraînent une erreur quadra- 
tique moyenne de 0,03 MeV. 

Pour le fer et le cuivre, l’imprécision de la théorie est sans consé- 
quence, car l’un et l’autre effets n’interviennent que pour 0,5 o/o du 
total. Le fer donne : 


hy = 1,39+ 0,05 MeV (a ==) 
Le cuivre : 
hkv—=1,47+0,05 MeV (a 2,08). 


Ces deux résultats s'accordent bien entre eux, et aussi avec ceux 
relatifs au plomb, surtout si l’on adopte les formules de Bethe-Heitler* 
d'une part, de Hall d'autre part. Il a déjà été signalé que ces formules 
représentaient bien les faits expérimentaux pour les énergies de cet 
ordre, quoique les calculs de Hulme soientthéoriquement plus rigou- 
reux. 


Les valeurs de l'énergie obtenues avec les trois écrans sont repré- 
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sentées sur l'échelle de la figure 12. Pour le fer et le cuivre les acco- 
lades indiquent les erreurs quadratiques moyennes à craindre. Pour 
le plomb nous renonçons à faire un choix entre les différentes for- 
mules théoriques et, en vue de déterminer objectivement une 
moyenne, nous adoptons la valeur 1,52 +0,05 MeV, qui tient compte 


‘ . 


de leur désaccord par un accroissement de l’erreur à craindre. Ainsi, 


Pb 


moyenne 


Fig. 12. — Répartition des énergies du rayonnement y déduites 
des coefficients d'absorption dans trois éléments. 


les trois données sont affectées de la même erreur et par conséquent 
du même poids ; leur moyenne est 1,46. En lui conservant la même 
erreur absolue 0,05 MeV, nous attribuons aux rayons y émis lors de 
la désintégration de *?V, l'énergie quantique 1,46+ 0,05 MeV. Cette 
valeur est en bon accord avec le résultat de Mlle Yuasa 
1,50 o,io MeV) obtenu, comme nous l’avons vu, par une toute 
autre voie. 


CHAPITRE I 


Rapport du nombre de photons à celui des particules B 
émis lors de la désintégration radioactive de ‘?’V. 


Après la détermination de l’énergie quantique du rayonnement y, 
décrite dans le chapitre précédent, nous avons effectué une mesure 
absolue de son intensité en utilisant la méthode et l’appareil même 
que M. Savel a mis au point récemment (25) pour les études de ce 
genre : un étroit faisceau de rayons y débarrassé des f par un filtre 
en plomb traverse une chambre d’ionisation à pression d’argon; 
l'entrée et la sortie se font à travers de minces fenêtres en aluminium. 
Chaque photon provoque en moyenne le transport d’une certaine 
charge d'un plateau à l’autre qui est fonction de son énergie. Cette 
grandeur a été déterminée expérimentalement par les 11 raies prin- 
cipales du rayonnement de Ra(B +C). Une valeur approchée est 
déduite de l'énergie perdue dans la chambre par matérialisation, effet 
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photoélectrique et projection d'électrons de Compton, et en admet- 
tant que la production d'une paire d'ions dans l’argon nécessite une 
énergie 6— 25,4 eV. La valeur vraie est égale à K fois cette valeur 
approchée; l’étalonnage se traduit par une courbe empirique donnant 
K en fonction de l'énergie hv. Si bien que l'intensité recueillie £ est 
reliée au nombre N de désintégrations 8 par seconde de la source 
radioactive par la formule 11 de (25): 


1=KNg + Ale tbe, LA + on (7) 


q est le rapport que nous voulons déterminer ; 

Q l’angle solide du faisceau ; 

[ la longueur de la chambre (20 cm.); 

taxa les sections efficaces de l'atome d'argon pour les effets photo- 
électriques, de matérialisation et Compton ; 

n le nombre d’atomes par centimètre cube de gaz ; 

e la charge de l’électron. S 

L’exponentielle est un facteur qui tient compte des absorptions 
subies par le faisceau. é 


. écran Al 


AI EU compteur 


dépôt: Ve0s 


Fig. 13. — Dispositif de numération des Ê (échelle : réduction de 1/2). 


Pour les photons de 1,46 MeV, la somme des trois termes d’absorp- 
üon se réduit pratiquement à 5, qui représente l'énergie cédée aux 
électrons de Compton, sa valeur déduite de la formule de Klein et 
Nishina est 15,1.107% cm?. Nous avons vérifié qu’elle s'accorde 
exactement avec les valeurs indiquées par M. Savel pour des raies 
voisines. De la courbe d'étalonnage donnée par le même auteur nous 
déduisons K—0,41. N a été mesurée par M. Savel dans une expé- 
rience de contrôle portant sur les photons de dématérialisation des 
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électrons positifs émis par 51Cu : les particules & émises à partir d’une 
source radioactive dans un petit angle solide défini par un dia- 
phragme sont dénombrées au moyen d' un compteur Geiger-Müller. 
Nous avons opéré de la même manière et avec le même dispositif qui 
est représenté sur notre figure 13. + 

Notre expérience comporte donc deux mesures simultanées : numé- 
ration des Ë et numération des y, c’est-à-dire mesure de l'intensité 
recueillie dans la chambre. Elles sont effectuées sur des échantillons 
différents de V,0; qui ont été irradiés ensemble pendant quelques 
minutes, logés dans une cavité d’un bloc de paraffine exposé aux 
neutrons produits par le Cyclotron du Collège de France. 


4. Numération des y. — Source radioactive : 5,82 g. de V,0; en 
petits cristaux logés dans un cylindre grossier fait d’une feuille mince 
d'aluminium, de longueur 4,6 em. et de diamètre 1 em. L’aluminium 
pèse 0,41 g. Sa radioactivité acquise peut être négligée, étant d’un 
ordre de grandeur 100 fois plus faible que celle du vanadium. Le 
rayonnement utilisé est limité au voisinage de l’axe du cylindre par 
des diaphragmes en plomb d’épaisseur totale ro em. L’angle solide 


TH 
1 680 ” 

Mesures : Les mesures de charges collectées se font par la méthode 
de compensation de Townsend et en utilisant une lampe électromètre 
comme æppareil de zéro. Elles débutent environ une période après la 
fin de l'irradiation pris comme origine des temps et se prolongent 
jusqu’à extinction de l’activité. La décroissance de l'intensité est bien 
une exponentielle de période 3,74 minutes. On extrapole graphique- 
ment jusqu’au temps zéro. 

Corrections : Le chapitre précédent relate des expériences d’absorp- 
tion du rayonnement y de 5? V par des écrans situés près ou loin de la 
source. Nous les avons utilisées pour calculer les réductions succes- 
sives du faisceau par la source elle-même (dans le rapport 0,85) et 
par les filtres de plomb épais de 1,5 mm. (dans le rapport 0,92). Le 
rôle des autres écrans (air, aluminium, argon) est absolument négli- 
geable. Au total le coefficient de transmission est e (a) — 0,178. 
Le courant collecté est faible (5.10-* u. e. s.), la différence de 
potentiel appliquée à la chambre est 450 volts, les pertes par recom- 
binaison d'ions peuvent donc être négligées. 


est en moyenne 


2. Numération des D. — Source radioactive : Deux lames d’alumi- 
nium de 0,15 mm d'épaisseur portant chacune un dépôt de V,0; en 
poudre (poids total net 59 mg.) collé par de la gomme-laque. Pen- 
dant l’irradiation elles sont placées de part et d'autre du cylindre qui 
servira de source de rayons y. Nous avons calculé que la probabilité 
d’absorption d’un neutron thermique traversant ce cylindre suivant 
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un diamètre est 7 0/0. On peut donc considérer que la densité des 
neutrons qui baignent ces échantillons de V:Os est uniforme et par 
conséquent que leur radioactivité est proportionnelle à leur masse. 
Mesures : Les deux lames sont placées côte à côte sur le support 
du compteur (cf. fig. 13), collées par une trace de cire molle. Les 
deux dépôts forment alors une surface de dimensions inférieures à 


Impulsion / minute 


10.000 


1.000 


Longues périodes 


7 de ASS ARE , 
0 5 10 15 20 25 30 
minutes 
Fig. 14. — Numération des £. 
Décomposition de la courbe de décroissance de l’activité du compteur. 


15 mm. L'écran, de 5 mm. d'aluminium, délimite un faisceau d'angle 


solide . Le numérateur rapide du type Berthelot (cf. I" Partie, 


Chap. Ir) enregistre les impulsions du compteur sans interruption à 
partir de la 4° minute jusqu’à l'extinction de l’activité du vanadium. 
Ses indications sont relevées à intervalles réguliers. L’une des expé- 
riences est traduite par le graphique en coordonnées semi-logarithmi- 
ques de la figure 14 : les fréquences d’impulsions mesurées, corrigées 
du mouvement propre, y sont représentées par des cercles. La courbe 
représente la somme de trois fonctions figurées par des droites : une 


. 
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exponentielle de période 3,74 minutes, une autre de période 
2,3 minutes, une constante correspondant à 11 impulsions-minute. 
On voit que l’activité se décompose de façon précise en celle du vana- 
dium et de l'aluminium, à quei s'ajoutent de longues périodes. Si la 
seconde est comparable à la première au début, elle est environ dix 
fois plus faible au milieu de la courbe. Le rôle exact du vanadium 
peut donc y être estimé avec sécurité, et par ailleurs les pertes du 
numérateur y sont certainement négligeables. On en déduit le nombre 
de désintégrations $ du vanadium à l’origine des temps. 

Corrections : a) Nous admettons d'après les travaux de Benoit (26) 
faits sur des compteurs du même type, que le rendement est 0,75. 
(c'est-à-dire la probabilité de déclenchement d’une décharge par une 
particule 8 traversant le compteur dans les conditions de nos expé- 
riences). 

b) Des mesures préliminaires ont permis d'évaluer à 17 0/0 la part 
due aux y dans les impulsions enregistrées par le compteur : elle est 
obtenue en remplaçant le diaphragme d'aluminium par un écran 
plein de même épaisseur. Les $ sont alors complètement arrêtés et 
l'absorption des y n’en est pratiquement pas modifiée. 

c) Nous avons calculé l’absorption des 8 par la coque du compteur 
(o,r mm. d'aluminium soit une densité superficielle de 27 mg./cm?} 
et par la source elle-même dont la densité superticielle moyenne est 
environ 55 mg./cm? ; les rayons Ê traversent en moyenne une épais- 
seur moitié, soit 27 mg./cm?. Ces deux causes d’absorption sont donc 
à peu près les mêmes. Chacune d’elles est estimée à : 

7 0/0, d’après les expériences faites sur le dispositif même en 
entourant le compteur d’une feuille d'aluminium de 5/10 mm. qui 
réduit l'intensité aux 2/3, \ 

10 0/0, d’après nos mesures plus anciennes à la chambre d’ionisa- 
tion, 

7 o/o, d’après june courbe d'absorption obtenue par Mile Cla- 
vier (27) avec compteur. Au total nous admettons que l'intensité 
perdue dans ces deux écrans est 17 0/0 ; elle est pratiquement com- 
pensée par l'excédent dû aux rayons y. 


Résultats. — Le nombre de désintégrations B par seconde et par 
gramme de V,0; à l’origine du temps était 10 millions dans une pre- 
mière expérience et 25 millions dans une deuxième. Le rapport q 
déduit de la relation (7) était 0,41 dans celle-là et 0,33 dans celle-ci. 
La seconde paraissant plus précise, nous admettons que 0,36 est le- 
rapport du nombre de photons à celui des particules 3 émises lors de: 
la désintégration de 5?V. 

L'interprétation de ce résultat paraît malaisée puisque 
Mlle Yuasa (8) trouve que le spectre Ê est unique : il est représenté 
exactement par une droite dans le diagramme de Konspinski et 
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Uhlenbeck. Avant nos mesures, l'hypothèse la plus vraisemblable sur 
l’origine du rayonnement y était celle qui attribue son émission à un 
état excité de ‘?Cr formé par la désintégration B (la transition directe 
entre les états fondamentaux de 5?V et “?Cr serait interdite). Mais 
elle implique que le rapport g soit égal à 1 et nous ne voyons pas 
comment une erreur systématique de cette importance pourrait s'in- 
troduire dans la méthode que nous avons appliquée. Parmi les deux 
autres hypothèses envisagées par Mile Yuasa l’une est compatible 
avec nos expériences : outre la désintégration 8 la capture K existe- 
rait pour le noyau ?V et conduirait à un état excité de Ti qui émet- 
trait la raie y en passant à l'état fondamental. Les positons issus de 
la source qu’elle a observés ne seraient peut-être pas sans relation 
avec cette transformation. Les informations de l'expérience sont 
encore insuffisantes pour aller plus loin. Cette théorie pourrait être 
vérifiée par l’une de ses conséquences immédiates : le nombre de par- 
ticules 8 émises ne serait que les 3/4 environ du nombre de noyaux 
#2V formés et les valeurs de la section efficace du vanadium pour la 
capture ny mesurées par les méthodes d’activation et d'absorption 
seraient dans le même rapport. Les résultats publiés présentent bien 
un écart dans ce sens ; par activation 3,5 (9) et 5,2 (6) ; par absorp- 
tion 6,8 (7). Malheureusement il ne semble pas que l’on puisse compter 
sur une précision suffisante pour que ces écarts soient vraiment signi- 
ficatifs. Il y aurait lieu de reprendre ces mesures spécialement en vue 
de cette vérification, et, pour ce, une comparaison avec le manganèse 
paraît indiquée : cet élément a des caractéristiqaes physico-chimiques 
et nucléaires assez semblables à celles du vanadium et il a été bien 
étudié comme élément de référence. Enfin des mesures avec un dis- 
positif à compteurs en coïncidence fourniraient également de nou- 
veaux éléments qui éclaireraient sans doute cette question. 


* 


* * 


Addendum (août 1947). -— Les données expérimentales sur ce pro- 
blème de l'émission radioactive de ‘?V ont été enrichies par les 
récentes expériences de MM. Renard et Bouchez au laboratoire de 
‘Chimie nucléaire du Collège de France, qui seront prochainement 
publiées : au spectre 8 d'énergie maxima 3,15 Mev., se superpose un 
spectre Ê mou qui avait échappé à Mile Yuasa, et dont une faible par- 
tie traverse les parois de 1/10 mm. d’aluminium d’un compteur ordi- 
naire. Les expériences de numération simultanée des 8 et des y sont 
reprises avec plus de détail. Les £ du groupe mou sont déduits. Le 
rapport du nombre de photons à celui des 8 durs se rapproche de 
l'unité (0,8) mais lui reste inférieur avec un écart que ces deux phy- 
siciens estiment supérieur à l'erreur expérimentale. 
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TROISIÈME PARTIE 


RECHERCHES SUR LA VARIATION DE LA SECTION EFFICACE 
DE CAPTURE DES NOYAUX B, Ag, V, Dy, Au 
AVEC LA VITESSE DES NEUTRONS DANS LE DOMAINE THERMIQUE 


CHAPITRE PREMIER 


Préliminaires : validité de la loi en 1/v 
pour le bore et l’argent. 


4. La formule de Breit et Wigner et la loi en 4/v. — Si les sections 
efficaces par rapport aux neutrons rapides varient d’une façon régu- 
lière dans la série des éléments et sont en excellent accord avec ce 
que nous savons par ailleurs de la dimension des noyaux, les sections 
efficaces par rapport aux neutrons lents varient au contraire dans de 
très larges proportions, apparemment sans relations avec le numéro 
atomique et prennent souvent des valeurs incomparablement plus 

* élevées que les sections géométriques des noyaux. 

Dans ce domaine de grande sensibilité la section efficace varie 
rapidement avec la vitesse relative des deux particules, L'intérêt de 
connaître la loi de cette variation est évident. Non seulement il s’agit 
là d’un phénomène important dans la mécanique du noyau et Îles 
théories qui en ont été proposées ont besoin du contrôle de l'expé- 
rience; mais encore cette loi, une fois connue, a des applications 
importantes, telles que la méthode de détermination des énergies de 
résonance par le coeificient d'absorption du bore (28, p. 137) et (29). 
Dans le cas particulier des éléments qui sout utilisés comme détecteurs 
de neutrons, l'interprétation des résultats nécessite la connaissance 
de cette loï‘puisqu'ils sont activés non par un faisceau monocinétique 
mais par un spectre continu où toutes les vitesses sont plus ou moins 
représentées. 

Après plusieurs tentatives infructueuses, les théoriciens sont par- 
venus à une interprétation satisfaisante des sections efficaces élevées 
et des phénomènes de capture sélective observée dans l'étude des 
neutrons ralentis dans la paraffine : Breit et Wigner (30) ont donné en 
1936 une formule reliant la section efficace o d’un noyau pour un 
processus (n, Q) à l'énergie cinétique que possèdent les neutrons par 
rapport à lui. Q désigne une particule quelconque issue du noyau 
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après la capture du neutron (photon ou particule à). Cette formule a 
été généralisée par Bethe et Placzek : 


1, a] +1 Lux TxTo 8 
D resn per LEeT ep +ir (8) 


i désigne le spin du noyau initial, s celui du neutron incident et 


Li 


J celui du noyau composé. Comme s——, J et ? différent de 


. Ge Eu +) et la première fraction se réduit à = [r meurs 

et X désignent respectivement les longueurs d'onde brogliennes 
(divisées par 2x) de la particule incidente (neutron) et de la particule 
émise; E l'énergie cinétique du neutron incident par rapport au 
noyau. À;, De désignent les valeurs particulières de À, ', E pour 
lesquelles le noyau composé est dans l’un de ses états quantifiés. La 
constante E, peut d’ailleurs être négative, ce qui n’a rien d'étonnant 
si l’on considère que E représente également l'énergie du noyau 
composé à condition de prendre comme zéro l'énergie qu'il possède 
lorsque son excitation est juste suffisante pour en extraire un neutron 
sans vitesse. On sait que cet élat se trouve à quelque 6 ou 9 MeV 
au-dessus de l’état fondamental et que les états quantifiés se trouvent 
aussi bien au-dessous qu’au-dessus de ce niveau. 


Le signe D symbolise la sommation étendue à tous les niveaux de 


T 

résonance possibles. En réalité il arrive souvent que, seul, le niveau 
de résonance le plus proche du zéro ait une influence appréciable 
dans le domaine des neutrons thermiques (cas du rhodium). Au 
contraire pour l'argent et l’iode par exemple, il faut faire intervenir 
plusieurs niveaux quantifiés pour rendre compte de la section efficace 
des neutrons thermiques. 

l'est appelé largeur du niveau. C’est une grandeur, ayant la 
dimension d’une énergie, qu'on peut interpréter comme l’imprécision 
avec laquelle l'énergie du niveau est déterminée. En vertu de la qua- 
trième relation d'incertitude elle est inversement proportionnelle à la 
durée de vie de cet état (imprécision dans le temps). Ou encore on 
peut dire qu’elle est proportionnelle à Ja probabilité de disparition 
de l'état quantifié. De même l, est proportionnel à la probabilité de 
disparition de l'état par le processus de l'émission Q. C'est une lar- 
geur de niveau partielle. On lui donne le nom de largeur photonique 
dans le cas de l'émission y et largeur neutronique (Tx) lorsqu’on 
envisage la disparition de l’état par émission d’un neutron. La lar- 
geur totaleT est la somme de toutes les largeurs partielles l,. Il arrive 
souvent que la probabilité de l’un des processus l'emporte de beau- 
coup sur celles des autres. l se confond alors pratiquement avec la lar- 
geur partielle correspondante. Ainsi dans les cas de capture (n, y) qui 
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nous occuperont généralement, l'émission ÿ est beaucoup plus pro- 
bable que la réémission du neutron à partir du même niveau excité 
d'où T #T,. 

’ 


De plus dans le domaine d'énergie envisagé — est pratiquement 


égal à l'unité pour toute particule émise avec grande énergie (y ou a). 
Les seules variables intervenant dans la formule sont donc E et À, 
celle-ci inversement proportionnelle à VE ou à v, vitesse des neutrons 
incidents. ]l découle de ces remarques que la relation de Breit et 
Wigner entre la section efficace de capture et l’énergie des neutrons 
lents incidents peut s'exprimer : 

1 [x E+ 1 ( ) 

+1 V E E —Ey 9 
Ee +4) 


les deux derniers facteurs sont seuls à dépendre de la variable E. Le 


= 18 Ë 
ç === è 5 
cm 1,30.10 (+= -) 


derier —— "3 qui est proportionnel à la probabilité de cap- 
1+4( +) 

ture par unité de temps cv, est une fonction représentée par une 

courbe de résonance, symétrique par rapport à la droite E—E, pos- 

—sédant pour cette valeur un maximum d’autant plus aigu que FL est 

plus petit; c’est lui qui explique l’absorption sélective des neutrons 


f. E Fa . r . , A 
de résonance. Le facteur croît indéfiniment lorsque E décroît 


jusqu’à la valeur o ; c’est lui qui explique que les sections efficaces 
des noyaux pour la capture des neutrons ralentis atteignent parfois 
des valeurs très élevées, c’est-à-dire d’un ordre de grandeur très 
supérieur à celui de la surface des noyaux eux-mêmes. Dans ce 
domaine des neutrons lents, tant que E reste suffisamment faible 
pour que le facteur de résonance reste pratiquement inchangé (c’est- 
- à-dire à la condition que E soit petit par rapport à l’un au moins des 


paramètres E, et l) le facteur VE est le seul qui fasse varier 6. La 


section efficace est alors inversement proportionnelle à la vitesse des 
neutrons. 

Le domaine de validité de cette « loi en rfv » est très variable. 
Pour les éléments légers tels que le bore et le lithium les largeurs de 
niveaux sont grandes (quelques dizaines de milliers de volts). Il en 
résulte que cette loi simple est valable jusqu’à des énergies relative- 
ment élevées, au moins quelques centaines d’électrons-volts. Elle a 
d’ailleurs été mise à profit pour la détermination des énergies de 
résonance par la méthode du coefficient d'absorption du bore (29). 
Pour les éléments moyens ou lourds les largeurs de niveaux sont 
assez faibles (de l’ordre de 1 ou 0,1 électron-volt). La validité de la 
loi en r/v dépend de la position du niveau de résonance le plus voisin 
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de l'énergie de dissociation. Ainsi dans le cas de l'argent il semble 
bien qu'elle ne soit perturbée que par le niveau de résonance ÿ ev, qui 
n'intervient d’ailleurs que pour une faible part dans la section effi- 
cace des neutrons C; on considère donc que la loi en 1/v reste valable 
dans le domaine thermique. Enfin il arrive qu'un noyau possède un 
niveau de résonance dont l'énergie E, n’est pas d’un ordre de gran- 
deur très supérieur à l'énergie KT — = ev. Le produit ov varie alors 
d’une façon très appréciable dans le domaine thermique, c'est le cas 
du cadmium dont le niveau de résonance est positif et du mercure 
dont le niveau de résonance est négatif. 

Nous nous sommes proposé de rechercher s'il y evait lieu de 
craindre également une variation sensible du produit cv dans le 
domaine thermique pour des détecteurs usuels de neutrons thermi- 
ques : le vanadium, ainsi que le dysprosium et l'or. 


2. Vérifications expérimentales de la loi en 4/v pour le bore et l’ar- 
gent. Effets thermiques observés. — Toutes les méthodes d'expérimen- 
tation que nous mettrons en œuvre admettent dans leur principe que 
la loi en 1/v est valable pour l’argent dans le domaine thermique et 
pour le bore dans le domaine des neutrons lents. C’est pourquoi nous 
nous attachons à examiner dans quelle mesure cette proposition, éta- 
blie sur de solides bases théoriques, est confirmée par l'expérience. 
La meilleure vérification dans le domaine thermique nous paraît être 
l'expérience dite de la « roue de Rasetti » (31) : la constance du pro- 
duit sv a été vérifiée à 1 0/0 près pour l'argent et le bore alors que le 
cadmium, dans les mêmes conditions, montrait une variation de 
8 0/0. Pour le bore, dans le domaine des neutrons lents, la loi en 1/v 
est justifiée par l’accord satisfaisant entre les valeurs des énergies de 
résonance qui en ont été déduites et celles obtenues par d’autres 
méthodes : distribution spatiale des neutrons de résonance dans la 
paraffine (32), cyclotron modulé (33). À vrai dire cette vérification ne 
s'étend pas au delà de 3 ev mais nous n’avons en tous cas aucune 
raison d'ordre expérimental pour rejeter cette conséquence de la 
théorie ({). 

On a cherché également à vérifier la loi en 1/v par la mesure de 


(*) Note à la correction d'épreuves : Postérieurement à notre travail et à 
la soutenance de ceite thèse, ces bases ont reçu une amyle confirmation 
dans les importants résultats obtenus, grâce à la technique perfectionnée 
du cyclotron modulé. La loi en 1/v est vérifiée pour le bore jusqu’à l’éner- 
- gie neutronique 50 ev par Bacher, Baker et Mc Daniel (44) et jusqu’à 250 ev 
par Rainwater et Havens (45). En outre ceux-ci constatent que la section 
efficace de l’Argent, après correction d’un terme de diffusion suit parfai- 
tement la loi en 1/v dans le domaine des neutrons C ; l'influence du pre- 


mier niveau de résonance (5,1 ev) n’est appréciable que pour les énergies 
supérieures à 1 ev. 
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l'effet de température sur la section efficace de capture des neutrons C. 
Mais on introduit dans le calcul de cet effet une nouvelle hypothèse : 
que la loi de répartition spectrale des neutrons C est celle de la dis- 
tribution maxwellienne, ou, plus généralement, s'exprime par une 


3 E E 
relation de la forme dN nt en L &r): 

Il résulte de celte proposition et de la loi en r/v que l'épaisseur 
d'écran produisant une absorption donnée, dans un fuisceau de 
distribution angulaire donnée, varie proportionnellement à la 
racine carrée de la température absolue du milieu hydrogéné 
ralentisseur. Les coefficients d'absorption des écrans minces varient | 
dans le rapport inverse. On prévoit ainsi un rapport de 1,9 entre les 
pouvoirs absorbants des neutrons ralentis à la température ordinaire 
et à celle de l’air liquide. Au lieu de cela : 

Fomin, Houtermans, Leipunsky, Rusinov, Schubnikov (34) trou- 
vent 1,3 pour l'argent, 

Fink (35) : 1,37 pour l’argent et 1,32 pour le bore, 

Frisch, Halban et Kock (36) : 1,50 +0,05 pour l'argent, le lithium 
et le bore. 

Toutefois ces derniers trouvent que la proportionnalité de la section 


efficace à — est bien vérifiée entre 195° K. et 4150 K. Ils admettent 


que, aux températures plus basses, l'équilibre thermique n’a pas le 
emps de se réaliser pendant la durée de vie des neutrons libres. En 
ffet le nombre de chocs nécessaires augmente lorsque l’énergie KT 
lécroît ; et cela est d'autant plus sensible que, aux faibles énergies, 
es chocs sont moins efficaces pour ralentir les neutrons puisque la 
>araffine se comporte comme un ensemble de corpuscules de 
nasse 14 (groupe CH;) et non plus comme un ensemble de protons 
ibres. Fomin, etc... (34) sont descendus jusqu’à la température de 
‘hydrogène liquide (2024 K.). Le taux d’accroissement prévu pour o 
st 3,8. Or il est seulement 2,2 pour l'argent et 1,65 pour le bore. 


Nos propres expériences ont porté sur des écrans de bore et d’ar- 
ent interceptant les neutrons ralentis dans la paraffine à la tempéra- 
ure ordinaire ou à celle de l’azote liquide. 


A. AVEC ÉCRANS DE BORE. — Ceux-ci sont constitués par du bore 
ulvérulent déposé en couche mince sur une feuille d'aluminium. 
près tâtonnements nous avons adopté la technique suivante pour la 
réparation des écrans : le bore est broyé dans un mortier et mis en 
uspension dans l'alcool contenant en dissolution un peu de gomme- 
ique. Une feuille d'aluminium de 2/10 mm. d’épaisseur, formant 
ne surface bien plate, est enduite d'une colle qui a été fortement 
tendue d’alcool et qui laisse, en séchant, une fine pellicule de vernis. 
ette feuille est placée, face vernie vers le haut, au fond d’une petite 
ive en cellophane de dimensions légèrement plus grandes reposant 
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sur une plaque de verre rigoureusement horizontale. Les parois laté- 
rales de cette cuve sont formées par les bords de la feuille de cello- 
phane repliée et maintenues par des pinces élastiques aux quatre 
coins. On y verse alors une suspension alcoolique de bore en poudre, 
préalablement broyé dans un mortier. L'alcool contient aussi en dis- 
solution un peu de gomme-laque. Lorsqu'il s’est presque complète- 
ment évaporé on retire la plaque d'aluminium portant le dépôt de 
bore encore frais et on applique sur lui une feuille de papier mousse- 
line qui s’incorporant de la gomme-laque, forme une excellente pro- 
tection (la cellophane ne donne pas d'aussi bons résultats, car, plus 
sensible aux déformations hygrométriques, elle se boursoufle ou 
exerce des tensions). Le dépôt de bore est ainsi très uniforme. L’accu- 
mulation qui se produit contre les parois de la cuve en raison des 
phénomènes capillaires n’atteint pas la plaque d’aluminium. A titre 
d'exemple voici la répartition des densités superficielles des consti- 
tuants de l’un de nos écrans exprimées en mg./cm? : 

Bore, 23. Aluminium, 57. Colle, 0,4. Gomme-laque, 6,5. Papier- 
mousseline, 1,9. 

On en déduit qu’il y a 3 atomes d'hydrogène pour 10 de bore, leur 
pouvoir de diffusion est 2 o/o du pouvoir absorbant du bore. Les 
autres éléments ont une action encore plus faible sur les neutrons. 

Les expériences ont été faites tantôt avec une source de 0,5 g. de 
radium + beryllium, tantôt avec les neutrons produits par le cyclo- 
tron du Collège de France. 1 

a) Irradiations au cyclotron (fig. 15). — Deux dispositifs l’un à 
la température ordinaire, l’autre noyé dans l’azote liquide, sont 
simultanément irradiés par les neutrons rapides issus de la cible de 
beryllium. L'un et l’autre comportent les éléments suivants dans 
l’ordre de leur traversée par les neutrons : un écran de paraffine de 
quelques centimètres d'épaisseur — éventuellement l'écran de bore 
— éventuellement un écran de cadmium — le détecteur —, un écran 
de cadmium qui arrête les neutrons thermiques diffusés par les objets 
situés derrière. Un couple dont la soudure est prise dans la paraffine 
permet de contrôler que celle-ci a bien atteint sa température d’équi- 
libre. Dans le dispositif à basse température le détecteur est constitué 
par les 4 écrans de V,0;, a, b, c, d (cf. Ire partie, chap. I"); dans le 
dispositif à température ordinaire, par une lame d'argent de 
5/100 mm. d'épaisseur. En outre, un témoin constitué par de l’oxyde 
de vanadium est placé sur un bloc de paraffine pendant l’irradiation. 
Celle-ci dure 3 minutes. Les activités des deux détecteurs et du 
témoin sont alors mesurées à la chambre d'ionisation à plusieurs 
reprises. On en déduit les activités initiales des détecteurs V 
3,74 minutes et Ag 2,3 minutes et on les divise par l’activité initiale 
du témoin. C'est la différence de ces rapports, obtenus dans les 


mesures sans cadmium et avec cadmium, qui définit l'intensité du 
faisceau transmis. 
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b) /rradiations à la source Ra + Be (fig. 16). — Le dispositif est 
entièrement logé dans un vase Dewar de 7 cm. de diamètre. La 
source est protégée contre le refroidissement par un petit vase Dewar, 
spécialement fabriqué à cette intention, lui-même pris dans la paraf- 
fine. Celle-ci est limitée par une face plane, parallèle à l’axe du vase, 


Dispositifs pour mesures d'absorption dans le bore (effet thermique). 


Flux de neutrons: 
| (horizontal) 


4 DNS 
Paraffine —— 
Ecrans(Bore.Cadm) 
Détecteurs 
Cadmium 


Fig. 15. — Neutrons issus du cyclotron (échelle : réduction de 1/2). 


Azote liquide 


Paraffine 
Azote liquide 
Ecrans(Bore,Cadmium) 


Détecteurs 
Cadmium 


Fig. 16. — Neutrons issus de la source radium-beryllium. 


contre laquelle sont logés les écrans et les détecteurs V:0: a, b, c d 
(voir [re partie, chap. ler). Les mesures sont faites soit à la tempéra- 
ture ordinaire soit à celle de l'azote liquide. A cet effet le dispositif 
est baigné par l'azote liquide qui pénètre au sein de la paraffine par 
un étroit canal aux parois de fer. Un couple permet de contrôler la 
température atteinte. Les détecteurs sont irradiés 5 minutes, puis, 
après 45 secondes, exposés au compteur pendant 10 minutes. Toutes 
les mesures sont répétées avec et sans cadmium. La différence des 
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nombres d'impulsions enregistrées définit l'intensité (de l’ordre de 
2 000 en l'absence d'écran). = 

Les résultats sont représentés graphiquement sur la figure 17. Les 
expériences n’ont pas été poussées au delà du stade de défrichement. 
Elles permettent seulement de conclure que l’effet thermique existe et 
que son importance est de l’ordre de grandeur prévu par la théorie. 


2 Densité écran de Bore 
() 10 20 


Irridiation à la Source 
Ra + Be 


0,2 


O4 


Irridiation 
du cyclotron 


l 


+ Paraffine à là température ordinaire 
onto »  delazoteliquide 


| 
Fig. 17. — Absorption des neutrons C dans le bore. 


B. Avec ÉGRAN D'ARGENT. — Le dispositif utilisé est décrit plus loin 
(chap. II, 2° méthode, $ A) sous l'épithète « asymétrique ». Il est 
représenté figure 24. Les écrans sont constitués par des lames d’ar- 
gent métallique. Les détecteurs de dysprosium du modèle n° 1 (voir 
l"° partie, chap. 11) sont posés sur les écrans et forment un rectangle 
de 2 X {4 cm?. Ils sont irradiés (avec ou sans écran de cadmium, avec 
ou sans écran d'argent) pendant 6o minutes et, après un intervalle de 
95 secondes, exposés au compteur pendant 108 minutes. Le nombre 
total d’impulsions enregistrées (environ 20 000 sans écran) définit 
l'intensité après soustraction de la faible activité des neutrons filtrés 
par le cadmium. La paraffine est tantôt à la température ordinaire, 
tantôt à celle de l’azote liquide. Les écrans et les détecteurs restent à 
Ja température ordinaire. 
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Les résultats sont représentés graphiquement sur la figure 18. Les 
deux courbes se déduisent bien l'une de l’autre par dilatation de 
l’ordonnée « épaisseur d'argent ». Mais au lieu du rapport des racines 


carrées des températures absolues = 1,99 nous trouvons. le 
rapport 1,47, en accord avec Frisch, Halban et Kock (36). 
Epaisseur d'Ag. 


I 
ER 1 mm 
log FA 0 2 


+ Température ordinaire 
o Azote liquide 


0,50 


Fig. 18. — Absorption des neutrons C dans l’Ag. 


3. Signification des effets thermiques mesurés. — Il ressort de 
toutes ces expériences, citées ou décrites, que la valeur moyenne de 
la section efficace de capture d’un élément pour les neutrons C est 


fonction de la température du milieu ralentisseur mais qu’elle varie 
1 


moins rapidement que T ?. On peut chercher à expliquer cet.écart 
en mettant en doute soit l'équilibre de température entre la paraffine 
et l'azote liquide, soit la loi en 1/v, soit la distribution maxwellienne 
des neutrons. [1 y a tout lieu d'adopter la dernière hypothèse, confor- 
mément au point de vue de Frisch, Halban et Koch développé plus 
haut. La loi en 1/0 a en sa faveur de solides arguments; quant à 
l'équilibre thermique nous nous en sommes assurés par des expé- 
riences préalables : en effet on pourrait mettre en doute que le couple 
indique vraiment la température de la paraffine. Il pourrait se faire 
que l’azote liquide s’infiltre jusqu’à lui par des fissures sans avoir 
refroidi la masse. x 

Aussi avons-nous étudié le refroidissement d’un bloc de paraffine 
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coulé dans une boîte de cuivre de 4 X 4 X 6 cm* qui la protège contre 
le contact de l’azote liquide : l'équilibre de température était prati- 
quement réalisé au bout de 15 minutes (or, dans nos expériences le 
refroidissement préalable de la paraffine dure 1 heure ou 2). D’ail- 
leurs l’allure de la courbe de refroidissement est bien conforme à ce 
qu'on pouvait prévoir d’après les grandeurs thermiques indiquées 
dans les tables de constantes, relatives à la paraffine pour la tempé- 
rature de l’air liquide : conductibilité calorifique : 0,8.10—*; chaleur 
spécifique : 0,16 (dans le système degré, cm., g., sec.). Ainsi un bloc 
de paraffine de l’ordre de 100 cm* dont la surface est en équilibre 
avec l’azote liquide ne peut conserver au delà d'une dizaine de 
minutes une température différente, à la précision qui nous intéresse 
ici ; et le doute que nous avons formulé plus haut ne peut subsister. 

Nous admettrons donc les conclusions suivantes : 

La température du milieu hydrogéné où sont ralentis les neutrons 
est un facteur qui fait varier la composition spectrale du groupe C. 

La variation corrélative du pouvoir de pénétration des neutrons ne 
peut servir à vérifier si l’absorbant suit la loi en 1/v mais plutôt elle 
permet de mesurer dans quelle proportion varie la vitesse des neu- 
trons, si l’on sait par ailleurs que la loi en 1/v est valable. D’après les 
expériences de Frisch, Halban et Koch, ainsi que d’après les nôtres : 

a) Lorsque la paraffine passe de la température ordinaire à 
celle de l'azote liquide, l’ensemble des vitesses des neutrons est 
réduit dans le rapport 1,5 à 1 (au lieu du rapport 1,95 à 1). Les 
énergies sont réduites dans le rapport 2,25 à 1. 

b) Au-dessus de la température ordinaire les énergies varient 
proportionnellement à la température absolue. 

Nous mettons à profit cet effet (Chap. IT, 2° méthode) pour étudier 
quelques détecteurs de neutrons en comparant leurs activations par 
les neutrons thermiques à différentes températures. D’autres auteurs 
ont utilisé une méthode voisine, valable seulement pour les éléments 
à forte section efficace, en comparant les variations de leur pouvoir 
absorbant : 

Fink (35) trouve que, en refroidissant la paraffine de la température 
ordinaire à celle de l’air liquide, on multiplie la section efficace : 

a) pour Li, B, Ag, [, par des coefficients variant entre 1,20 et 1,32 ; 

b) pour Cd et Sm, respectivement par 1,07 et 0,96; 

c) pour Gd et Hg, respectivement par 1,41 et 1,36. 

Ainsi sont décelés les effets des niveaux de résonance proches de 
l'énergie thermique : au-dessus pour Cd et Sm, au-dessous pour Gd 
et Hg. 

Ramm (37) utilisant une autre méthode d'absorption indique les 


valeurs suivantes pour les rapports des sections efficaces de capture 
des neutrons C engendrés à 230 C. et à 2000 C. 
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à) pour B et Ag respectivement : 1,29 et 1,24; 

b) pour Cd : 0,96; 

c) pour Gd et Hg respectivement : 1,43 et 1,34. 

Le parallélisme frappant entre ces deux séries de mesures effec- 
tuées dans des conditions différentes par des méthodes différentes 
montre qu'on peul faire confiance à l’effét de température pour 
mettre en évidence au moins les fortes exceptions à la loi sv — con- 
stante. Le cadmium, par exemple, manifeste des différences de 
ns de 20 ou 30 0/0 par rapport aux éléments qui suivent cette 
oi. 

Signalons enfin les expériences de Rietzler (38) sur le pouvoir 
absorbant des terres rares à 293° K. et 500° K. : 

a) pour Dy, la variation de s mesurée est pratiquement égale à la 
variation calculée ; 

b) pour Sm, la variation de s mesurée est 0,33 fois à la variation 
calculée ; 

c) pour Eu, Gd, la variation de « mesurée est 1,5 fois la variation 
calculée. 


CHAPITRE II 


Méthodes d’expérimentation et résultats. 


Les modes d'investigation que nous avons employés pour vérifier 
si la loi en 1/v s'applique au vanadium, puis au dysprosium et à l'or, 
reposent tous sur le même principe : on irradie par des flux de neu- 
trons lents ayant des répartitions spectrales différentes d'une part 
l’élément à étudier, d'autre part un élément de référence, argent ou 
bore. Suivant que les activités de l’un et de l’autre varient ou non 
dans le même rapport on peut déduire qu’ils suivent ou non la même 
loi de variation de la section efficace. Les modifications de réparti- 
tion spectrale des neutrons sont obtenues soit par des absorbants 
(bore, cadmium, cadmium + bore), soit par effet thermique. 

D'une façon plus précise, l’activité d’un détecteur mince est propor- 
tionnelle à pav (0 densité des neutrons, s section efficace, v vitesse des 
neutrons). On en déduit : 

a) L'efficacité moyenne des neutrons est proportionnelle à la 
moyenne du produit ov. 

b) L'activité du détecteur de référence, pour lequel sv — constante, 
est proportionnelle au nombre de neutrons présents à un instant 
donné dans l'unité de volume du détecteur. 

c) Le rapport de l’activité du détecteur étudié à celle du détecteur 
de référence varie comme la moyenne du produit sv relatif à l'élément 
étudié. 
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Il sera particulièrement indiqué d'exprimer les résultats par la 
variation de (GU)moyen EN fonction de l’énergie moyenne des neutrons. 


En effet, nous savons que ov varie en fonction de E suivant une loi 


La I - - 
de résonance 0 TR Dans le domaine des énergies 


Be En eeet 
thermiques qui sont généralement beaucoup plus petites que E,, et 
même plus petite que l, la variation de sv peut presque toujours être 
considérée comme linéaire en fonction de E; (s)moyen est alors égal à 
la valeur vraie de cette fonction pour Essyen- 


1'ê MÉTHODE. — (COMPARAISON DES COURBES D'ABSORPTION 
DANS LE BORE DES NEUTRONS C DÉTECTÉS PAR V ET AG 


Les neutrons sont d’autant plus absorbés par le bore qu'ils sont 
plus lents. Le faisceau transmis a donc une énergie moyenne crois- 
sante en fonction des épaisseurs de bore. Une absorption plus faible 
avec le détecteur V indiquerait que les neutrons plus rapides sont 
relativement plus absorbés par lui que par Ag. 


Dispositifs et mesures. — La source de neutrons est toujours 
placée au sein d’une masse de paraffine, qui envoie des neutrons 
thermiques sur les détecteurs. Dans la première série d’expériences 
la surface de paraffine émettrice est une face plane de grandes dimen- 
sions qui irradie le détecteur sous toutes les incidences; dans la 
deuxième, elle est limitée à des dimensions relativement petites et le 
rayonnement est canalisé. 


A. DisPosiTiF NON GANALISÉ (fig. 19). — Les neutrons sont produits 
soit par une source de photoneutrons du beryllium engendrés par le 
rayonnement de y de 1 g. de radium, soit par des sources de radon 
+ beryllium de quelques centaines de millicuries préparées par 
M. Walen à l'Institut du Radium, soit enfin par une source de 
radium + beryllium de 500 millicuries. Une épaisseur de paraffine 
de 3 ou 4 cm. sépare la source de la surface émettrice de neutrons C. 

Les écrans sont constitués par des plaques de verre pyrex de 
6 X 10 cm. Le taux de bore admis est celui qui nous a été indiqué 
par le fabricant soit 3,66 0/0. Le pouvoir absorbant des autres élé- 
ments dû principalement à la diffusion, a été évalué à 7 0/0 de celui 
du bore d’après les valeurs des sections efficaces données par Gold- 
haber et Briggs (39) et d'après la géométrie du dispositif, Des écrans 
constitués par des dépôts de bore pur sur aluminium ont été parfois 


ajoutés aux plaques de pyrex. Leurs densités superficielles :sont 
faibles (3,6 mg./cm? et 8,9 mg./em?). 
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Les détecteurs occupent une position invariable sur un léger sup- 
port en aluminium ; ils forment une surface d'environ 7 X 5 cm?. 
Deux détecteurs d'argent métallique de densités superficielles 


Dispositifs pour mesures d'absorption dans le bore (rôle du détecteur). 
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Fig. 19. — Faisceau ouvert. 
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Fig. 20. — Faisceau canalisé (échelle : réduction de 1/2). 


0,06 g./em? et 0,53 g./cm? sont utilisés. Dans deux séries d’expé- 
riences leur activité de période 2,3 minutes, est mesurée au comp- 
teur; pour cela elles sont pliées en forme de rouleau d’un diamètre 
déterminé. Dans une troisième série la lame de 0,53 g./cm° est étu- 
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diée à la chambre d’ionisation. L'activité est définie par la déviation 
du fil de l’électromètre produite entre la 9° et 69° seconde qui sui- 
vent la fin de l’irradiation. La période de 22 secondes joue alors un 
rôle prépondérant. Bien entendu l'intensité est toujours obtenue par 
soustraction des activités avec et sans cadmium; des précautions sont 
prises pour éliminer l'influence des pertes dans la numération des 
impulsions du compteur. Aucune différence systématique ne se révèle 
entre ces trois séries d'expériences. 


Densité superficielle en Bore 


60 M9/cm2 


05 


0,2 


+ Détecteur Ag 


CAE ET) 
4 Détecteur V 


Fig. 21. — Courbe d'absorption des neutrons C dans le boré 
(pyrex Flux non canalisé). 


Les détecteurs de vanadium sont supportés par trois volets de fer 
reliés par des rubans cellulosiques formant charnières. Ils sont 
obtenus en laissant déposer sur ces lames de fer de l’oxyde de vana- 
dium en suspension dans du xylène contenant en dissolution du 
baume du Canada; les dépôts sont ensuite recouverts de cellophane. 
Leur densité superficielle moyenne en V:0; est 80 mg./cm?. Après 
-irradiation de 10 minutes ce système de volets est plié autour du 
compteur qui sert à mesurer l’activité acquise. Celle-ci est définie par 
le nombre d’impulsions enregistrées pendant 11,5 minutes (environ 
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3 périodes) qui suivent l'irradiation après un intervalle de 
1/2 minute. L'activité acquise à travers un écran de cadmium est 
soustraite. 

Les résultats sont représentés graphiquement sur la figure 21. Les 
erreurs statistiques prévues sont indiquées pour le vanadium par des 
segments de droite verticaux. 


B. Disposrrir GANALISÉ (fig. 20). — Les neutrons sont engendrés par 
la source de Ra + Be 500 millicuries. Le bloc de paraffine est creusé 
d'un « puits » de section carrée (23 mm. de côté) dont le fond est proche 


- 0,010 0,020 0030 0,040 I/em2 


Fig. 22. — Courbe d’absorption des neutrons C par B.-Flux canalisé. 


de la source, c’est-à-dire dans une région de grande densité de neu- 
trons thermiques. Elle constitue une surface émettrice de forte « bril- 
lance ». Partout ailleurs la paraffine est couverte de cadmium y 
compris les parois latérales de la cavité (). Les détecteurs, de même 
surface que la section du canal, sont placés au-dessus, à une distance 
moyenne de 5 cm. du fond. Avec une telle géométrie, les neutrons C 
parviennent au récepteur sous des incidences 8 toujours faibles. Le 


: . I 
trajet d’un rayon dans l'écran est proportionnel à ——ÿ. Nous avons 


(:) Le rôle de la paraffine qui entoure le canal est de retenir les neu- 
trons, de maintenir ainsi une forte densité près de la source tout en dimi- 


nuant le flux de neutrons qui parviendraient au détecteur à travers le 
eadmium. 
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calculé que la moyenne de ce facteur est de 1,087. Il suffit de multi- 
plier par ce coefficient l'épaisseur d'écran pour être ramené au cas 
d’un rayonnement le traversant normalement. Les écrans sont les 
mêmes plaques de pyrex que précédemment. Nous utilisons 4 détec- 
teurs-su perposés : «, , y, à, pour l'argent et a, b, c, d, pour le vana- 
dium (voir Ir. partie, chap. [®r) et comme ceux-ci ont une épaisseur 
non négligeable, les écrans d'argent sont haussés de 5 mm. pour que 
la position moyenne soit la même dans les deux cas. Les résultats 
sont indiqués graphiquement sur la figure 22. 


Interprétation des résultats. — Avec l’un.et l’autre dispositifs les 
différences entre les pouvoirs de transmission définis par le vana- 
dium et l'argent ne paraissent pas supérieures aux écarts accidentels. 
Toutefois avec le dispositif À (non canalisé) la courbe qui représente 
le mieux l’ensemble des résultats pour le vanadium est légèrement 


: ; LEE 
au-dessus de celle relative à l'argent. Les valeurs de log -= diffèrent 


de 10 o/o environ. Examinons ce qu’un tel écart signifie quant à la 
variation du produit sv. Cela nous donnera une idée de la précision 
avec laquelle la loi en 1/v est garantie par cette expérience. 

a) Galculons d’abord ce que serait cet écart pour un détecteur de 


section efficace ‘indépendante de v. Son activité varierait comme la 
À 


fonction F(2) — il æ'e7%e © dx tandis que celle de l'argent varie 


= 


À 
Le _ — 
comme G(X) — f ae Te © dx, À représente l’« épaisseur eff- 


cace » de l'écran de bore À —nloxr (n : nombre d'atomes de bore par 
centimètre cube d'écran; / : trajet effectué par les neutrons dans 
l'écran); æ est la vitesse des neutrons exprimée en prenant comme 
unité leur vitesse la plus probable dans la distribution maxwel- 
lienne. 

Remarque 1. — En toute rigueur il faudrait terir compte des diffé- 


rentes inclinaisons des noyaux sur la normale à l'écran. Au lieu de 
À 


la fonction e “ , il faudrait faire figurer dans les expressions de 


: À ! Fe 
F et G la fonction c(+)= f rte du. P(u) représentant la 
probabilité pour que cos 8 soit compris entre w et u + du, ou encore 
À RS 
c(=) —œe ‘ ,/fétant un facteur de correction variable. Amaldi et 
Fermi (32) ont donné la représentation graphique de la fonction C 
-dans le cas où la surface émettrice de paraffine peut être considérée 


r 
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comme un plan indéfini avec une densité uniforme en neutrons ther- 
miques (ce qui n’est pas le cas dans nos expériences) : 


À 
(+) —="f JE e “du 
æ 1 V3/2 

et Frisch (40) a publié les variations de f'en fonction de l'absorption 
pour différents dispositifs géométriques. Il apparaît que l'on ne 
commet pas une erreur considérable en assimilant la fonction C à 
une exponentielle (ou f à une constante) dans les limites de variation 
entraînées par la distribution maxwellienne de æ; et c'est précisé- 
ment en cela que consiste notre approximation qui nous permet d’uti- 
liser les calculs de Bethe pour l’évaluation de G. Elle nous conduit à 
une valeur corrigée : Am }f qui sera utilisée dans l'expression 
de F. C’est le seul moyen pratique de conduire ce calcul. Il est ici 
très suffisamment précis. 


+ 
Remarque I]. — — est égal à la vitesse moyenne des neutrons 


filtrés par l’écran de He et nous renseigne ainsi sur la composition 
du faisceau transmis. 

GA) 
Go) 
(au delà de ce point les données de l'expérience n’ont plus grande 
précision). À peut se déduire de la courbe donnée par Bethe (28, p. 136) 


Nous avons fait le calcul pour l’écran tel que (+) = == 9} 170 
o /Ag 


I Ô 
qui représente en fonction de — non pas À, mais la grandeur 


Æ, 
per mr)? tel que log = À, On obtient ainsi : — 
RT = (er que Tr = NS Tir IS 
À = — log nep. 0,170 X 1,12—1,985. 


L'intégrale F(1,985) a été évaluée par nous graphiquement à 0,123. 
D'où : 


Ainsi avec un détecteur dont la section efficace de capture serait inva- 
riable, + = serait o ne au lieu de 0,170 avec l’argent. Le rapport des 
609 
770 

moins 0,9. Nas avons tracé en pointillé sur le graphique de la 
figure 21 la courbe d'absorption qui est prévue pour le détecteur dont o 
serait constant. On voit que la méthode est peu sensible. 


Enfin, d’après la remarque II faite plus haut, la réduction d’inten- 
sité de 1 à o,17 fait croître la vitesse moyenne de ao — == ro 


— 0,79. Or avec le vanadium ce rapport est au 


Fl1,985) 0,123 


G(1985) ie 
> X 0,170 


— 1,64 soit dans le rapport 1,45. Comme le spec- 
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tre du faisceau transmis est relativement moins étendu que celui du 
faisceau initial, le rapport des énergies moyennes est inférieur au 
carré de cette valeur soit 2,1. 
3KT 
10 TN D 6 ER 


D'autre part, (X?)moy > (Æmoy)? ; le premier terme est l'énergie expri- 
F F \2 
mée en unité KT ; le second est à) ar 0h es) 7 


3KT 


: . 


E>2,7KT=58 


L'énergie movenne du faisceau transmis est donc 1,9+o,1 fois 
l'énergie moyenne des neutrons thermiques. Cela définit le domaine 
d'investigation de ces expériences. 
Li] - ; AT , 

b) Les courbes en coordonnées semi-logarithnmiques étant presque 

des droites, les pentes des tangentes à l’origine (autrement dit les 
0 . . “Je a 

coefficients d'absorption initiaux) sont entre eux comme les ordon- 


nées, soit dans un rapport qui diffère de l'unité par 0,1 au plus. Ce 


d 3 
2 dans le domaine ther- 


rapport peut être évalué en fonction de 

É o E ; D 
mique. Soit p=pi( 1 + al - 1]) le développement, limité à ses 
deux premiers termes, de la probabilité de capture dans l'unité de 
temps, p — cv, autour de l'énergie moyenne E, —* KT, ou encore : 

2x? 
p=pi+ gl —1]). 
À is 
L'activité du détecteur est 10) fee Dar 


Le. 1 
2 A —72 — 
ere Mg f ET Des 
dÀ =0 
L æ'e—z?pdx 


En remplaçant D par sa valeur en fonction de x on fait apparaître 
des intégrales définies classiques dans la théorie cinétique des gaz. 


; : d log I 2 q 
On en tire : — 7 (1-2). 
Pour Ag on a q —0. Le rapport des cnefficients d'absorption initiaux 


q : q : : 
est donc 1 — 3 -« Puisque 3 < 0,1, on a pour le Vanadium : q < 0,3. 


Conclusion. — Pour la discussion finale nous retiendrons des résul- 
tats obtenus par la 1e méthode que ov est : ou bien constant ou bien 


fonction croissante de E avec une pente inférieure à 0,3 . . L'énergie 


moyenne varie de E, à environ 2E,. Au cours de ces expériences, 
; é , 
l'augmentation relative de sv est donc au plus 0,3. 
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22 MÉTHODE. — EFFET THERMIQUE 
SUR LA CAPTURE DES NEUTRONS 


Nous avons examiné dans le chapitre précédent ce qu'on peut 
attendre d’une modification de la température du milieu hydrogéné 
ralentisseur. L'énergie cinétique moyenne du groupe C varie propor- 
tionnellement à la température absolue au-dessus de 195° et décroit 
moins rapidement aux températures plus basses. On possède ainsi 
un moyen de soumettre plusieurs éléments à des flux de neutrons de 
composition spectrale différente et de comparer les variations de 
‘leurs sections efficaces à celle de l’ARGENT considéré comme élément 
de référence parce que obéissant à la loi en 1/0. , 

Pour les mesures de section efficace on peut faire appel soit à des 
méthodes d’ABSORPTION, soit à des méthodes d’acrivarion Elles ne 
donnent d’ailleurs pas les mêmes renseignements si l'élément est un 
mélange de plusieurs isotopes (cas du dysprosium). La section eff- 
cace de capture indiquée par les premières est une moyenne relative 
au mélange isotopique, celle indiquée par les secondes est propre à 
un isotope unique conduisant à un noyau radioactif de période 
donnée. 

Le procédé le plus simple consiste en des mesures d’absorption 
par interposition d'écrans entre une source de neutrons et un détec- 
teur. Il conduit à la section efficace de capture augmentée de la tota- 
lité ou d’une fraction de la section efficace de diffusion suivant le 
dispositif géométrique. Il n'est donc applicable au problème qui 
nous occupe que dans la mesure où la diffusion peut être négligée 
par rapport à la capture. Tel n’est pas le cas du vanadium pour 
lequel les deux processus ont des probabilités du même ordre. De 
plus, en pratique, le vanadium se présente combiné à d’autres élé- 
ments qui interviennent, eux aussi, par leur section efficace de diffu- 
sion. Ainsi dans le composé le plus courant, V:0%, la diffusion est 
2,5 fois plus probable que la capture par le noyau V. L'effet de tem- 
pérature sur celle-ci serait masqué et 1l serait impossible d'en tirer 
une conclusion, le calcul lui-même exigeant trop de données insuffi- 
samment connues. Rappelons que Rietzler (38) a utilisé ce procédé 
pour le dysprosium dont la section efficace est élevée (voir 
Chap. Ier-2°). Seul parmi les terres rares étudiées cet élément mani- 
feste, entre les températures absolues 2930 et 5000, la variation de 
section efficace conforme à la loi en 1/v. 

Pour le vanadium il nous est loisible d'utiliser, soit des procédés 
de mesure d'absorption dans lesquels la seclion efficace de difju- 
sion n'intervient pas (telles que la méthode de la solution de Lapointe 
et Rasetti (57) et la méthode utilisée par Volz (2), Ramm (37), etc... 
dans laquelle la couche absorbante est plongée dans la paraffine), soit 
- des mesures d'activation. Nous avons entrepris des expériences dans 
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l'une et l’autre voie, nous maintenant eu définitive dans la seconde. 
Celle-ci seule a d’ailleurs pu nous donner des indications intéressant 
le dysprosium en tant que détecteur de neutrons. 

LE PRINCIPE DE LA MÉTHODE est le suivant : 

Les détecteurs à étudier sont irradiés dans les mêmes conditions 
par des sources de neutrons thermiques à températures différentes. 
Pour chacun d’eux les activations aux neutrons C varient comme : 


f'r(EydE 


(p(E) désigne la loi de répartition des neutrons C en fonction de leur 
énergie E. Dans tout ce chapitre ces activations seront notées (Mr 
our l'élément de symbole M et la paraffine à la température abso- 
lue T). (Mr doit varier proportionnellement à (Ag); si l'élément M 
suit la loi en 1/v. La connaissance de l’effet thermique sur la compo- 
sition du groupe C n'intervient que pour évaluer l'étendue du domaine 
d'énergie exploré. 
Si cette proportionnalité n’est pas respectée, l'expérience peut être 
interprétée ainsi : 


OM J'suvo(E)dE 
Men eT pen (puisque sv est constant) 
sagv f p(E)dE 


Se CAgU 


(M)r/(A8)r 

(Mrs/(A2 rs 
butions aux températures T, et T:. 2 

Ce rapport est également celui des valeurs vraies de syv pour les 
valeurs moyennes de E aux températures T, et T:, dans la mesure 
où suv peut être considéré comme linéaire en fonction de E. Cette 
approximation est souvent suffisante. Nous avons vu en effet 


(Chap. Ier, relation (9)) que la variation de cv est de la forme 


I L b . 
TEE ÉT- Cette fonction ne présente rien de remarquable pour 


X valeur moyenne de sYv pour la distribution T. 


— rapport des valeurs moyennes de s,4v pour les distri- 


E— o et le domaine thermique est relativement étroit, souvent plus 
étroit que la largeur du niveau. 
En pratique nous avons fait deux séries distinctes d'expériences. 
Dans la première, la paraffine passe de la température ordinaire à 
celle de l'azote liquide (77° K.), dans la seconde, de la température 
ordinaire à 640° absolus (peu en dessous de l’ébullition). Dans l’une et 
l’autre la section efficace moyenne d’un détecteur obéissant à la loi 
en 1/0 varie dans le rapport 1,5. Mais la deuxième est un moyen pius 
sensible pour déceler les écarts par rapport à cette loi puisqu'ils sont 
approximativement proportionnels aux variations d'énergie, ainsi que 
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nous venons de le remarquer, et l'élévation de température augmente 
considérablement les énergies thermiques. Cela apparaît dans la 
figure 23 où sont représentées les distributions maxwelliennes en 
fonction de la variable énergie cinétique pour les températures 640°K., 
2880 K. et 77° K. : 
À E 
2e PEN (Are 
d(E/KT) Re : 
Le refroidissement ne peut que rétrécir le domaine des neutrons 
thermiques déjà relativement étroit, et encore nous savons (Chap. Ier, 
$ 3°) que cette modification est moins importante que celle prévue 


dN Energies moyenne 
nr TE LE K 


770K 288°Kk GL0°K 
| 


0  o0i 


Fig. 23. — Distribution maxwellienne des énergies cinétiques 
i aux températures 77° K., 2880 K., 6400 K. 
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par la distribution maxwellienne. Bref, lorsque la température 
absolue passe de 2880 à 6400 l'énergie des neutrons est multipliée par 
2,2, soit un accroissement de 120 0/0, tandis que, entre 2880 et 770, 
elle est divisée par (1,5)? (empirique), soit une diminution de 55 o/o. 

Remarque. — L’activation de l'argent, telle que nous la mesurons 
en pratique, est un mélange de celles des deux isotopes, de périodes 
>2 secondes et 2,3 minutes. Cela est sans importance puisque les deux 
processus de capture satisfont à la loi en 1/v. 


A. ExPÉRIENGES À LA TEMPÉRATURE ORDINAIRE ET À CELLE DE L'AZOTE 
LIQUIDE. — La paraffine est coulée dans un vase Dewar. Elle est 
lantôt à la température ordinaire, tantôt refroidie par contact direct 
avec l'azote liquide, qui pénètre au fond du vase par des cheminées 
ménagées le long des parois. Sa température est contrôlée par un 
souple noyé dans la partie où sont engendrés les neutrons thermiques 
parvenant au détecteur. Le refroidissement est achevé au bout de 


\ 
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1 heure ou 2. Ainsi que nous l'avons montré au Chapitre Ier ($ 3°) 11 
n’est pas douteux que toute la masse ait pratiquement atteint l'équi- 
libre thermique.-Il suffit alors de la maintenir immergée en versant 
de temps à autre de l'azote liquide. La source de neutrons (mélange 
de 0,5 g. de radium et de béryllium scellé dans un cylindre de nickel} 
est placée dans un petit vase Dewai spécialement fabriqué à son 
intention et pris dans le bloc de paraffine. Un courant d'air y circule 
afin d'empêcher le refroidissement de la source. Les détecteurs sont 
placés à l’air libre. Leur activité est mesurée au compteur. 

Deux dispositifs ont été successivement employés. 

a) Disposilif asymétrique représenté fiqure 24. — Le petit vase 
Dewar contenant la source pénètre obliquement dans la paraffine. 


Dispositifs pour paraffine refroidie. 
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d Fig. 25. HD TE EEE 
Dispositif symétrique. Dispositif asymétrique. 


(Echelle : réduction au 1/4). 


Les détecteurs sont au-dessus, placés sur un support en aluminium 
mince dans une position repérée. Ce sont les modèles 489 pour l’ar- 
gent, abcd pour le vanadium (voir 1re Partie, Chap. Ier) de dimen- 
sions 2,2 X 2,3 cm?. Tantôt un seul détecteur est utilisé, tantôt quatre 
à la fois, formant un rectangle de dimensions doubles. Dans ce 
deuxième cas la densité de neutrons ne peut être considérée comme 
uniforme sur toute leur surface, ce qui n’est pas un obstacle à l’em- 


ploi de la méthode. D'ailleurs les résultats des deux séries de mesures 
sont concordants. # 
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Définition des activations. — Les détecteurs, V ou Ag, sont irra- 
diés de o à 7 minutes, puis exposés au compteur de 7 min 30 sec à 
15 minutes. L’activation est définie par le nombre total d'impulsions 
enregistrées. L'expérience est répétée en masquant le détecteur avec 
un écran de cadmium d'épaisseur 1/2 mm. ; la différence entre les 
deux mesures est la grandeur (M. 

(V}r/(A 877 

(V}26/(Ag)sss AE 
cette combinaison de huit mesures possède une signification intéres- 
sante. Pour représenter l’ensemble des expériences sur un graphique 
à deux dimensions, qui permette de rendre compte de la dispersion, 
nous avons porté sur la figure 26 des droites parallèles aux axes des 
coordonnées, les unes ayant pour abscisse (Vhs55/(Ag)s, les autres 
ayant pour ordonnée (V);:/(Ag):. Chacune de ces valeurs est déduite 
des mesures faites à l’une ou l’autre température au cours d’une 
même journée, ce qui garantit une certaine homogénéité. Le rapport 
final est indiqué par la pente de la droite joignant l’origine au point 
ayant pour coordonnées les moyennes pondérées de ces valeurs. Il 


Le résultat à connaître finalement est le rapport 


Dee ératur 
Azote liquide He RErAIute 


ordinaire 
(M) (M )7/(M)88 
Activa- Activa- Erreur! 
tion (!) tion (1) (M)288 (AG)rr/(A8 )208 
= | Mn (M) 258 
sans |avec saus|avec 
Cd | Cd Cd | Cd 
Nombre de 
.| Ag, mesures. 9 6 9 6 1,23 |12 0/0 
El Moyennes| 771| 437| 334 694| 422| 272 
ë a — | —|—— |\1,11 Ho,r4 
À 
TD Nombre de 
“[ V ! mesures. Il 3 7 A 1,36 | 6oJo 
| Moyennes| 556| 167| 389| 445] 160| 285 
Nombre de 
2| Ag) mesures. 4 4 LA A 1,08 | go/o 
| 5 (Moyennes|2 134|1 202] 932|2 023|1 159] 864 
| 8 —— — | —|—|—— |1,11# 0,10 
© 
|| = Nombre de 
V { mesures. 9 A 4 A 1,20 | 5o/o 
F Moyennes|r 344] 3111 033/1 166| 308| 858 


{*) Exprimée par le nombre d’impulsions enregistrées. 
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vaut 1,13 pour les mesures avec 1 détecteur, 1,12 avec 4 détecteurs. 

Une autre manière de grouper les résultats consiste à faire séparé- 
ment la moyenne de chacune des huit grandeurs qui interviennent 
dans le rapport final. Les résultats sont indiqués dans le tableau 
page 619. 

Pour chaque moyenne l'erreur quadratique moyenne est évaluée de 
deux façons différentes : par la statistique, à partir du nombre total 
d’impulsions enregistrées, etempiriquement à partir de la dispersion 
des résultats autour de la moyenne : la plus forte de ces deux erreurs 
calculées est conservée. 

b) Dispositif symétrique, représenté fiqure 25.— Celui-ci a paru 
préférable surtout parce que l'obstacle de 8 cm. de paraffine entre la 
source et le détecteur y est assuré sans défaut. Dans ces conditions on 
peut admettre que le ralentissement des neutrons est aussi complet 
qu'il peut l’être. 

Les détecteurs sont placés sous le vase Dewar, fixés par des glis- 
sières à des feuilles de cuivre, dans une position constante par rap- 
port à la monture du vase. Ils sont toujours au nombre de 4 formant 
un rectangle d'environ 4,5 cm. sur 4,6 cm. Le tout repose sur une 
paillasse, à une place déterminée, par l'intermédiaire d’une feuille de 
cadmium interposée ; ainsi les seuls neutrons thermiques qui parvien- 
nent aux détecteurs sont issus du bloc de paraffine. L'écran de cad- 
mium, par lequel est défini le groupe C, a une épaisseur de : mm. 

Définitions des activations des détecteurs (ceux qui sont désignés 
par des lettres sont décrits dans la Ire partie, chap. Ier). 


ARGENT ÀuvE. Irradiation de o à 7 minutes. 

Exposition au compteur de 7 min. {o sec. à 15 minutes. 

Vanapium abcd. Irradiation de o à 10 minutes. 

Exposition au compteur de 10 min. 4o sec. à 
20 minutes. 

Pour V comme pour Ag l’activité est le nombre total des impulsions 
enregistrées. 

DysProsium MNOP. L’irradiation dure environ 1 heure. 

Ces mesures au compteur sont faites à plusieurs reprises dans les 
heures qui suivent. Elles permettent de tracer la droite de décroissance 
en coordonnées semi-logarithmiques (période admise 2,3 heures) et. 
d’en déduire le nombre théorique d'impulsions par minute enregistré 
1 heure après l'instant moyen de l’irradiation. Ce nombre, divisé par 
la durée de l'irradiation exprimée en heures, représente l’activation. 
Cette grandeur est indépendante de la durée de l'irradiation tant que 
celle-ci reste assez petite par rapport à la période, en pratique il suffit 
largement qu’elle soit inférieure à 0,7 période. Cela résulte du calcul 
développé à propos de la mesure de période du vanadium (Ile Partie, 
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chap. Ier) dans lequel nous avons montré que la valeur moyenne de 


PA 

LL 4 FE . ASS 
e ans un tel intervalle pouvait se confondre avece 2? 
Or. Les détecteurs 


formant une couche 


« 


sont formés de trois feuilles d’or superposées 
de densité superficielle de 280 mg./cm?; en 
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Fig. 26. — Représentation graphique des résultats obtenus 


à 770 K. et 2880 K. 


«dmettant une section efficace de 90.107? (2) la « densité efficace » 
Kô vaut 0,07 (comme pour les détecteurs d'argent Xuv£). La période 
elativement très longue (2,7 jours) ne permet pas d’attendre que 
activité acquise dans une expérience soit éteinte pour en commencer 
ine autre. Nous opérons donc ainsi : entre deux irradiations, sépa- 
ées en moyenne par quelques jours, l’activité est mesurée à plusieurs 
eprises et la décroissance est représentée par une droite sur un gra- 
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phique en coordonnées semi-logarithmiquèes. Les activités avant et 
après l’irradiation sont évaluées par extrapolation jusqu'au temps 
moyen de l'irradiation. La différence représente l’activité acquise 
exprimée en nombre d'impulsions par minute. Ce nombre, divisé par 
la durée de l'irradiation exprimé en heures, représente l'activation. 
Ici encore les irradiations sont assez courtes pour que cette grandeur 
soit indépendante de leur durée. 

Résultats. — Etant donné le nombre de détecteurs et les différentes 
façons de les étudier, il n’est généralement pas possible de grouper 
ces expériences, comme les précédentes, en séries homogènes, au 


Azote liquide | Tempéreture 
(M};/(M ass 
Ag}77/(A 
| . (M) (AS}7/(AS ss 
Acliva- Activa- M} Erreur 
tions tions (Mass 
| Mi (Mises 
sans|avec sans lavec 
Cd | Cd Cd | Cd Eire 
Nombre de « | 
Ag mesures. 18| 11 14| 10 
Moyennes,|1 682| 964 | 718 |1 810|1 003| 807 |0o,890| 5 oJo 
4 Impulsions 
Nombre de 
V ; mesures, 15 16 7 
Moyennes. | 677 | 253 | 425 | 566 | 257 | 509 |0,835| 3 0/0 lo,94| 6 oo 
Impulsions 


D —————————_—_—_—_— | 


Nombre de 
Dy { mesures. 5 I A I 
Moyennes. | 98,0] 5,7192,3 |113,0| 7,3 |105,7/0,873| 3 0/0 |o,98| 6 o/o 


Impuls.[min. par heure d'irrad. 


a ———_—_—_—_—_—_—_—_———]ÏÙU—  —  — 


Nombre de 
mesures 5 LA Ur 3 
A Nombre to- 
tal heures 
irradiation [32 |23 TRIO 
Moyennes, | 8,61) 5,75] 2,86| 9,43] 5,83| 3,60l0,795l10 0/0 0,89| 11 o/o 


Impuls./min. par heure d'irrad. 
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cours desquelles des mesures croisées sont faites sur divers détec- 
teurs. Cependant des comparaisons du vanadium et de l’argent ont 
été faites suivant ce principe. Elles sont représentées graphiquement 
sur la figure 26 de la même manière que les expériences avec le dispo- 
sitif asymétrique. Les valeurs moyennes des rapports conduisent à 
{V}r/(A8 V7 


(V)s83/(A 8 )288 , 
par éléments, figure dans le tableau page 67. 


Les erreurs sont évaluées comme pour les résultats du tableau pré- 
cédent. Notons que si elles sont plus élevées pour l’argent que pour 
V ou Dy, et encore plus élevées pour l'or, cela tient à l'importance 
prise par les neutrons de résonance dans l'activation de ces deux 
éléments. 

Discussion DES RÉSULTATS. — Il semble qu’il y ait une différence 
systématique entre les mesures faites avec les deux dispositifs, le 
rapport (V }77/V Vase 

(Agir/ (A8 288 
avec le symétrique. Les différences de conditions expérimentales n’en 
fournissent pas d'explication : ni l'insuffisance de l'obstacle de paraf- 
fine dans le dispositif asymétrique, ni la différence d'épaisseur des 
détecteurs d'argent, ni la cadence plus élevée de la numération des 
impulsions dans le deuxième cas, pouvant entraîner des pertes. Et 
comme cet écart reste toléré par la discussion d’erreur, nous ne nous 
y attachons pas. 

D’ailleurs les résultats deviennent plus concordants si l'on admet 
a priori que les activations avec cadmium doivent être les mêmes à 
l'une et l’autre température. En effet le ralentissement des neutrons 
au-dessus de l’énergie-limite du cadmium est indiflérent à la tempé- 
rature de la paraffine ; il ne dépend que de la répartition géomé- 
rique, laquelle est pratiquement inchangée. Dans ces conditions on 
adopte comme valeur commune de l'activation avec cadmium, la 
moyenne des valeurs trouvées à 77° K. et 2880 K. et les rapports défi- 


aitifs deviennent : 


— 0,92. D'autre part, l’ensemble de nos résultats, classés 


étant >> 1 avec le dispositif asymétrique et 1 


Pour le vanadium : dispositif asymétrique, 1 détecteur : 1,08. 
dispositif asymétrique, 4 détecteurs : 1,07. 
dispositif symétriqué, 4 détecteurs : 0,98. 

Pour le dysprosium : 1,01. 

Pour l'or : 0,92. 


Ces chiffres sont probablement les meilleurs et, mieux encore que 
es précédents, ils s'accordent avec la valeur 1 dans la limite des 
rreurs prévues. Nous pouvons donc conclure que les valeurs 
noyennes du produit sv sont identiques pour les deux distributions 
les neutrons C : | 
dans le cas des noyaux 5 V et !f*Dy à mieux que 6 o/o près, 

dans le cas du noyau ‘Au à mieux que 11 0/o près. 
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B. ExPÉRIENCES À LA TEMPÉRATURE ORDINAIRE ET A CELLE DE LA PARAF- 
FINE BouILLANTE. — Le dispositif est représenté sur la figure 27. 
La paraffine est chauffée par une résistance immergée. Le récipient 


S 10cm 


FT Echelle: AR ERERR Eure © Le: 


Tubes de verre 


- Liège 


M 


Paraffine _ 


Pétit vase Dewar 


__ RéCipient Aluminium 


Tissu d'amiante 


Ge EEE 


— Soudure du couple 
Résistance chauffante 


ans AA arte emanaran ds 


—< 


| _—— Coton de verre 
Détecteurs 


+-Cadmium 


Fig. 27. — Dispositif à paraffine chaude. 


en aluminium qui la contient est calorifugé par de l’amiante sur les 
côtés et par du coton de verre au-dessous (car toute matière hydro- 
génée est proscrite entre la paraffine chaude et les détecteurs). La 
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puissance consommée pour maintenir une température de 6400 K. est 
de 1 ordre de 400 watts. Comme la vapeur de paraffine chaude s’en- 
flammerait au contact de l'air, le récipient est fermé par un bouchon 
de liège traversé par deux tubes de verre servant de réfrigérants en 
même temps que de passage pour les fils de chauffage. En outre le 
bouchon est traversé par les fils du couple et par un petit vase Dewar, 
ayant Ja forme d’une éprouvette, de dimensions appropriées pour 
contenir la source de neutrons (0,5 g. de radium + béryllium); au 


{VI 640 
{Ac)649 


(V)2s8 
€ 05 10 15 AE 
Fig. 28. — Représentation graphique des résultats obtenus 


à 6400 et 2880 K. 


cours de sa fabrication nous l’avons argenté, puis chauffé plusieurs 
jours à 4oo° C. sous vide avant de le sceller. Malgré cette protection 
nous envoyons un courant d’air sur la source. Celle-ci est ainsi placée 
au sein de la paraffine séparée du fond du récipient par 4 cm. de 
liquide. Les quatre détecteurs se trouvent au-dessous, fixés par des 
glissières à des plaques de cuivre. Ils reposent sur un socle de plomb, 
une feuille de cadmium étant interposée, tandis que le récipient est 
supporté par une sorte d’anse. 

Deux séries d’expériences ont été faites, dans la première la 
« source chaude » est à 6100 K., dans la seconde à 640° K. Elles pré- 
sentent en outre quelques différences dans la géométrie du dispositif, 


/ 
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Définition des activations des détecteurs (voir leur description en 
Ire Partie, chap. Ier). 

Ag Xuvé : irradiation de o à 7 minutes — exposition au compteur 
de 7 min. 35 sec. à 15 minutes dans la première série d'expériences — 
de 8 à 15 minutes dans la seconde. 

V efgh : irradiation de o à 10 minutes — exposition de 10 min. 
A5 sec. à 20 minutes. 

Dy MNOP : comme dans les expériences précédentes, nombre 
moyen d’impulsions par minute enregistrée au compteur à la 
90° minute, l’irradiation ayant duré de o à 60 minutes. 

Toutes les mesures sont répétées en couvrant les détecteurs par un 
écran de cadmium épais de 1: mm. 

Résultats. — Une partie des expériences concernant le vanadium 
est représentée graphiquement sur la figure 28 suivant le même mode 
que sur la figure 26; l’ensemble des résultats est indiqué dans le 
tableau page 627. 

Remarque I. — I] ne serait pas légitime ici de confondre les acti- 
vations avec cadmium pour les deux températures, car il se produit 
une dilatation considérable de la paraffine qui modifie la densité en 
hydrogène. 

Remarque II. — Au début de la mesure d'activité de l'argent le 
compteur est soumis à une cadence élevée, due à la période 22 secon- 
des. Bien que la fidélité du numérateur soit éprouvée par des études 
de décroissance d’un élément à période pure (lbs min. Va74 mia.) €t par un 
étalon produisant un nombre d’impulsions du même ordre (3 ooo/min.) 
on peut craindre des erreurs résultant des pertes. C’est pourquoi dans 
la deuxième série d'expériences nous avons retardé la mesure au 
compteur. Nous avons compté les impulsions seulement à partir de 
la 8 minute et aussi à titre de contrôle à partir de la 9 minute. Les 
résultats figurant dans le tableau sont obtenus de la première 


Fe 4 Ag)s:0 È 
manière. Par la seconde on obtient . Bou __ 
ient : D 0,477, soit 2 o/o plus 


élevé. Cet écart est en sens contraire de celui qui est prévu pour cette 
cause d'erreur. Elle n’est donc pas à prendre en considération. 

Nous estimons que les rapports définitifs sont connus avec une 
erreur de 8 ou 9 o/o pour le premier tableau (6100 K.), de 6 o/o 
environ pour le second (6400 K.). Ils ne se distinguent donc pas de la 
valeur 1 à la précision des expériences. Ainsi la moyenne de ov pour 
les noyaux ‘!V et ‘f*Dy restant constante à mieux que 6 o/o près 
lorsque le spectre des neutrons passe de la distribution maxwellienne 
pour 2880 K. à celle pour 6400 K. L'énergie moyenne des neutrons 
passe de 0,037 ev à 0,082 ev. 

Les résultats de cette deuxième méthode seront examinés avec ceux 
des autres pour en tirer les conclusions. Une représentation graphique 
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Moyennes, 


y 
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+ EE ——————, 
Haute tempéra-| Température 
ture 6100 K ordinaire 
Acliva- Activa- (Moto Moro/(M)3ss. 
tions tions (Mhss | (AS)s10/(AS ess 
Moro (Moss 
pa sans | avec sans | avec 
Cd | Cd Cd | Cd 
| Nombre de 
. Ag mesures. 4 3 A 4 
Moyennes, |6 127|3 132/2 995\9 568|3 276,6 292| 0,476 
Impulsions 
| 
{ Nombre de 
V mesures, ain 4 2 
l Moyennes. |3 444| 650 |2 795|6 922] 666 |6 256| 0,447 0,94 
Impulsions 
Nombre de ad- 
Dy mesures, 2 | mis GARE | 
Moyennes. | 390 | 36 | 354 | 829 | 37 | 792 | 0,447 0,94 
Impuls./min. par heure d’irrad. 
Haute tempéra- 
ture 640° K 
Nombre de 
Ag mesures. 5 4 7 5 
Moyennes, |4 064|2 015|2 0496 802|2 429/4 378] 0,469 


——————_—_——_—_—_———————————…——…—…—…—…—…’……“’“ 
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en sera donnée (fig. 32 et 33). On y verra, à titre de comparaison, 
que la variation d'énergie indiquée ci-dessus entraîne pour le cad- 
mium une variation du produit sv d’au moins 100 0/0. 


3 MÉTHODE. — (COMPARAISON DES SENSIBILITÉS DES DÉTECTEURS 


AUX NEUTRONS FILTRÉS PAR LE CADMIUM e 


Les méthodes précédentes ne faisaient varier la répartition spec- 
trale des neutrons que dans un domaine très étroit, de l’ordre de 
o,1 ev, c’est-à-dire extrêmement petit par rapport à l'espacement des 
niveaux de résonance et comparable aux largeurs des niveaux. Rares 
sont les éléments pour lesquels le produit sv y subit des variations 
importantes et ceux que nous avons étudiés n’y manifestent pas de 
variations décelables à la précision de nos expériences (6 0/0). Si cela 
est rassurant quant à la validité de la loi en 1/v dans le domaine 
thermique, on ne peut en tirer grand’chose quant à la position des 
niveaux de résonance. Il était intéressant de compléter ces expériences 
en cherchant des données sur la variation de la section efficace dans 
un domaine étendu d’où il sera possible d’ailleurs de tirer des conclu- 
sions intéressant le domaine thermique (pente de la courbe représen- 
tant ou en fonction de E). 

La méthode présente réalise cette investigation plus étendue et 
même au delà de ce que nous avions souhaité, puisqu'elle fait inter- 
venir, d’une part les neutrons C, et d’autre part tous les autres neu- 
trons en voie de ralentissement dans la paraffine, constituant un 
domaine illimité vers les grandes énergies. À vrai dire les neutrons 
de faible énergie (de 0,5 à quelques électrons-volts) y jouent un rôle 
prépondérant en l'absence d’un niveau de résonance décelable. On 
peut donc bien considérer ces mesures comme un prolongement de 
celles effectuées dans le domaine des neutrons C. Bien entendu l’élé- 
ment de référence ne sera plus ici l'argent (en raison de son niveau 
de résonance) mais le bore qui satisfait à la loi en 1/v au moins jus- 
qu'aux énergies de quelques centaines d’électrons-volts. Sa sensibilité 
est mesurée par la numération des réactions (na) engendrées dans la 
chambre à fluorure de bore décrite plus haut (ire partie, Chap. III). 

Pour un élément quelconque M nous désignons par (My l’activa- 
tion due aux neutrons C et par (M), l'activation due aux neutrons en 
voie de ralentissement dans la paraffine jusqu’à limite d'absorption 


: : ‘ (M) 
du cadmium (0,5 ev environ). Si le rapport re est égal au rapport 
(B)z, 


A il ya présomption pour que l'élément M suive la loi en 1/v jus- 


qu’à une énergie d'au moins quelques électrons-volts. Nous verrons 
à propos du vanadium que cette présomption peut devenir une quasi- 
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certitude si une nouvelle information est apportée par la loi d'absorp- 
tion des neutrons filtrés par le cadmium et détectés par l’élément 


étudié. 


Le dispositif est représenté sur la figure 29. Les neutrons sont pro- 


Fig. 29. — Dispositif pour l’irra- 
diation des neutrons lents et 
thermiques. , 
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duits au sein d’un bloc de paraf- 
fine par une source de radium- 
béryllium qui n’est pas la même 
suivant qu’ils sont décelés par la 
réaction ny sur le vanadium et le 
dysprosium ou par la réaction na 
sur le bore, ce dernier mode de 
détection étant beaucoup plus sen- 
sible. Nous employons dans le 
premier cas la source contenant 
500 mg. de radium du Labora- 
toire de Chimie Nucléaire du Col- 
lège de France, dans le second 
une source contenant 25,8 mg. de 
radium,aimablement mise à notre 
disposition par l’Institut du Ra- 
dium. Celle-ci étant de forme plus 
allongée et plus étroite nous la 
plaçons dans une cavité un peu 
plus profonde de telle sorte que 
les centres de gravité soient à la 
même place. Nous pouvons donc 
admettre que la répartition spec- 
trale des neutrons émergeant de 
la paraffine est la même dans les 
deux cas. Le bloc de paraffine est 
un cube de 22 cm. d’arête. Un 


cylindre de plomb y est enchâssé pour absorber les rayons y dans la 
direction de la chambre de bore. La position des sources a été choisie 
en vue d’un bon rendement en neutrons lents. Lorsque les détecteurs 
de V:04 ou de Dy:03, sont substitués à la chambre nous respectons 
autant que possible la géométrie en les plaçant sur une tôle mince, 
dans une position qui nous paraît être le centre de gravité des noyaux 
de bore subissant la désintégration. Rien n’est modifié de l’ensemble 
des objets avoisinants ; le support de la chambre vissé dans le blin- 
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dage de l’amplificateur proportionnel est remplacé par un cylindre de 
cuivre analogue. 

Les mesures suivantes sont effectuées pour chacun des détecteurs : 

1° Activation manifestée par le détecteur exposé aux neutrons issus 
de la paraffine sans aucun écran de cadmium. 

20 Activation obtenue dans lès mêmes conditions sauf que les détec- 
teurs sont entourés d’écrans de cadmium. Les détecteurs de V:0: ou 
Dy:0, sont irradiés entre deux plaques de cadmium, l’une au-dessus, 
l’autre au-dessous. La chambre à fluorure de bore est entourée d’un 
cylindre coaxial de cadmium, fermé à la partie supérieure par le 
même écran de cadmium qui recouvrait les détecteurs V:0; ou Dy203; 
(son épaisseur est 1: mm.). Seule la base inférieure n’est pas protégée 
à cause de la nécessité du passage des fils. Il nous paraît qu’on peut 
négliger les neutrons thermiques qui parviennent à la chambre par 
cette voie. 

30 Activation obtenue, les détecteurs étant entourés de cadmium et 
la source de neutrons étant dans la même position que pour les deux 
autres mesures, mais sans paraffine. Seul, un écran de 4 cm. de 
plomb est interposé. 

La différence des activations (1) et (2) représente l’action sur le 
détecteur du groupe C. Nous la désignerons par les symboles 
(B):(V):(Dy)c. La différence des activations (2) et (3) représente l’action 
des neutrons en voie de ralentissement dans la paraffine jusqu’à la 
limite d'absorption du cadmium (notation : (BL (V); et (Dy).). Enfin 
l'activation (3) est due à l’action des neutrons non ralentis, au mouve- 
ment propre et aux noyaux projetés par les neutrons rapides dans la 
chambre à fluorure de bore. 

Les activations sont définies ainsi : 

Bore : nombre d'impulsions enregistrées en 1 minute par le numé- 
rateur commandé par la chambre de bore. 

Vanadium : Les détecteurs efgh (voir Ire Partie, Chap. [er) sont 
irradiés pendant 9,5 minutes et exposés au compteur pendant 
9,5 minutes, après un intervalle de 45 secondes. Le nombre d'impul- 
sions enregistrées définit l’activation. 

Dysprostum : Nombre moyen d’impulsions par minute enregistré 
au compteur à la go® minute après une irradiation de o à 60 minutes. 
Cette grandeur est déduite de plusieurs mesures d'activité après cor- 
rection du mouvement propre (mesuré en exposant au compteur les 
détecteurs avant toute irradiation) et en tenant compte de la décrois- 
sance de période 2,3 heures. L'activité (3) ne se distingue pas du mou- 
vement propre soit 10,7 impulsions-minute. Nous utilisons les détec- 
teurs 17, 27, 29 et 30 de la série n° 1 (Cf. Ie Partie, Chap. Ier) 
formant, juxtaposés, un carré de 4 cm. de côté. 

Les résultats sont indiqués dans le tableau ci-dessous (les‘erreurs 
statistiques indiquées pour les activations (2) et (3) sont pratiquement 
les seules qui comptent pour le résultat final. 
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Une première série d’expériences avec des dispositifs géométriques 
légèrement différents nous ont fourni : 
(Bjr, (Vi (Vie 


—— — 0,053 — 5 DE — 
TPS ER con (B),/(Ble 


1,03 


mais nous ne conservons pas ces résultats car les mesures de l’acti- 
vité (1) ont été faites sur la chambre de bore entourée du cylindre de 
cadmium ce qui diminue sa sensibilité aux neutrons C. L'écart de 
14 o/o avec le résultat définitif est bien dans le sens prévu. 

Il est intéressant de confronter nos résultats avec ceux d’autres 
auteurs qui ont déterminé, pour les mêmes éléments, le rapport de 
l’activité due aux neutrons filtrés par le cadmium à celle qui est due 
aux neutrons C. Bien entendu on ne peut atteudre qu'un accord très 
approximatif puisque les dispositifs ne sont pas les mêmes. Goldsmith 
et Rasetti (29) trouvent 0,04 pour le vanadium, 0,025 pour le dyspro- 
sium; Lise Meitner (11) 0,015 pour le dysprosium. Dans ces deux 
travaux les détecteurs sont au sein de la paraffine. Avec le bore 
comme détecteur : Livingstone et Hoffmann (4r) troavent 0,062, et 
dans les expériences de Frisch (4o) le rapport des activations (2) 
et (1) (selon notre notation) est 0,069 au lieu de 0,051 chez nous. 


DiscussiON ET INTERPRÉTATION DES RÉSULTATS 


A. — Vanadium. — Nos expériences montrent que lorsqu'on passe 
du groupe C au groupe filtré par le cadmium la réactivité globale aux 
neutrons décroît presque de la même façon pour le bore et pour le 
vanadium. La différence de 20 0/0 n’est très probablement pas due à 
un écart accidentel : en effet l'erreur à craindre provient surtout des 
fluctuations statistiques sur la grandeur (V}, et sa valeur moyenne 
quadratique peut être évaluée avec sécurité à 10 0/0 ; la probabilité 
d'un écart double n’est donc que 4 0/0. Il n’est pas impossible d’attri- 
buer cet écart à une imperfection systématique de la méthode. Cepen- 
dant l'explication qui nous paraît la plus vraisemblable est l’exis- 
tence d’un niveau de résonance situé dans un domaine d'énergie des 
neutrons assez élevé : sa contribution à la réaction ny serait faible à 
la fois en raison d’une section efficace à la résonance relativement 
réduite (son expression contient en facteur le carré de la longueur 
d'onde broglienne du neutron), et du petit nombre de neutrons se 
trouvant à un instant donné dans cette région du spectre des énergies. 


Cette hypothèse est parfaitement autorisée par le calcul de Bethe. 


(28, p. 583) qui évalue à 310 ev l'espacement moyen des niveaux de 
résonance voisins de l'énergie d'extraction d’un neutron pour un 
noyau de masse 50. 


Aussi nous distinguons deux groupes parmi les neutrons ralentis 
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dans la paraffine qui engendrent la réaction 5! V{n,y}5?V à travers un 
écran de cadmium. 

a) Le groupe que nous appellerons « résiduel », véritable prolon- 
gement du groupe C, pour lequel la section efficace décroît régulière- 
ment en fonction de l'énergie des neutrons, et qui se retrouve seul 
dans les expériences sur le bore, considéré comme détecteur obéissant 
parfaitement à la loi en 1/v. Ce groupe va s’amenuisant vers les éner- 
gies élevées et nous allons voir que les neutrons de moins de 10 élec- 
trons-volts en constituent une fraction très importante. 

b) Le groupe des neutrons de « résonance » qui prend une impor- 
tance notable seulement autour d’un ou plusieurs niveaux quantiques 
du noyau composé. 

Cette distinction un peu arbitraire, que nous établissons surtout 
pour la clarté du langage, est illustrée par la courbe de la figure 30 
représentant d’une façon schématique la variation de la fonction F(E), 
telle que le nombre de neutrons d'énergie comprise entre E et E + dE 
qui réagissent sur le détecteur soit F{E)dE. On admet communément 
que la fonction F(E) pour le bore est, dans le groupe résiduel, de la 

3 


forme E *?. En effet il résulte de la théorie de Fermi (42) que le 
nombre de neutrons qui traversent chaque seconde le détecteur est 


: "dE A . ; à I 
proportionnel à — et leur probabilité de réaction varie comme — . Ce 
E VE 


calcul implique plusieurs simplifications dont la plus notable est de 
traiter le détecteur comme s'il était plongé au sein de la paraffine. 
Nous le conservons néanmoins pour un premier dégrossissage. Hoff- 
manon et Livingston (41), ainsi que Frisch (40), en tirent la loi d’ab- 
sorption dans le bore de ces neutrons, moyennant une nouvelle 
approximation consistant à admettre que le cadmium est totalement 
opaque pour les neutrons d'énergie inférieure à une limite E,, totale- 
ment transparent au delà : la fraction d’intensité transmise est : 
_ e—KÔ 

= — . . (10) 

à : densité superficielle en bore. 

K : coefficient d'absorption pour les neutrons d'énergie E: Sa 
valeur trouvée empiriquement par Hoffmann et Livingstone est 
9,9 cm?/g. 

Sur les mêmes bases nous apprécierons .l’importance prépondé- 
rante des faibles énergies dans ce groupe en calculant la part d’acti- 
vation attribuable aux neutrons d'énergie inférieure à E. Cette frac- 


tion est : 
J “R—3/24E tre 
E E, 


Fame 2 dl \) +. (r1} 
d. E—%/?24E à 
EI 
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__ Les valeurs de E, trouvées empiriquement par les expériences 

d’absorption dans le bore sont : 0,41 ev d'après Hoffmann et Living- 
ston pour 0,58 g./cm? de cadmium, et 0,87 ev d’après Frisch pour 
1 g./cm? de cadmium. Ces déductions ont trouvé une remarquable 
confirmation dans les mesures de Baker et Bacher (43) effectuées au 
moyen du cyclotron modulé : le pouvoir de transmission d’une lame 
de cadmium de 0,45 g./em* est 1/2 pour les neutrons de 0,47 ev. Il en 
serait ainsi avec une lame d’épaisseur double pour les neutrons d'éner- 
gie voisine de 0,7 ev. Il nous paraît raisonnable d'adopter pour notre 
écran, de densité superficielle 0,85 g./cm?, une valeur E,—0,65 ev. 


F (€) neutrons C 


Energie 
Limile du codmium 
Û 


neutrons lents 


Groupe 


Groupe resiauel 
e e resonrance 


nn ee 2 


Fig. 30. — Répartition schématique des neutrons. 


On en déduit au moyen de l’équation (11) que les neutrons d'énergie 


inférieure à 10 ev sont responsables de la fraction 1 = SES 0,79 
. . . 0 

de l'activation totale. Par ailleurs, en développant l’équation (ro) il 

est facile de voir que le coefficient d'absorption d’un écran mince de 


K 
bore est — — 4,75 cm°/g. pour les neutrons du groupe résiduel dans 


les expériences de Hoffmann et Livingston. Si, par analogie avec la 
détermination des énergies de résonance par ia méthode du bore, on 
convient de définir comme énergie « efficace » de ce groupe celle des 
neutrons qui ont le même coefficient d'absorption on arrive à la 
conclusion Er— 1,64 ev. Dans le même ordre d'idée Frisch, considé- 
rant que l'épaisseur de bore produisant l'absorption 1/2 est environ 
15 fois plus grande que pour les neutrons thermiques, estime que 5 ev 
représente une sorte de moyenne des énergies des neutrons résiduels. 

Ces préliminaires étant posés, il nous reste à déterminer l’impor- 
tance relative du groupe résiduel dans l'activation du Vanadium ou 
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encore à corriger le rapport (V):/(V)c du rôle joué par les neutrons de 
résonance. Soient (V)s l’activité du groupe résiduel et (V): celle du 


LA : V 
groupe de résonance. (V}; = (V}s + (V}r. L'égalité des rapports 
C 
(Be : : 5 
et Fm. signifierait que la loi de décroissance de la section efficace est 
C 


identique pour le vanadium et le bore, au moins jusqu’à une dizaine 
d’électrons-volts et par conséquent a fortiori dans le domaine des neu- 
trons C. Mais il serait encore compatible avec l’expérience que 
(V}s, au lieu de représenter les 5/6 de (V)., n'en soit qu’une fraction 
nettement plus faible, (V); prenant au contraire plus d'importance 
V B 
(done mi <m) Cela voudrait dire que la section efficace du vana- 
dium décroît plus vite que l’inverse de la vitesse des neutrons. Il n’y a 
pas d’autre cas à envisager, car l'inégalité _ — signifierait que le 
produit v est croissant en fonction de la vitesse des neutrons dans le 
domaine des énergies faibles et cela impliquerait un niveau de réso- 
nance proche, dont l’inexistence est prouvée. 

Le départ entre ces deux hypothèses admissibles peut se faire par des 
expériences d'absorption dans le bore ce qui revient, remarquons-le, 
à modifier une fois de plus la loi de répartition spectrale des neutrons 
et à comparer les variations d’efficacité de deux détecteurs. En effet 

nous avons vu que le coefficient d'absorption initial du bore pour le 

groupe résiduel est 4,75 cem°?/g., le même que pour les neutrons 
d'énergie 1,64 ev. Le groupe de résonance, s’il existe, a une énergie 
d’un ordre de grandeur 100 fois plus élevé et son coefficient d’absorp- 
tion est, en gros, 10 fois plus faible. Le coefficient d'absorption 
global du bore pour les neutrons détectés par le vanadium et filtrés 
par le cadmium doit donc être sensible à la proportion relative des 
deux groupes : résiduel et de résonance. Si celui-ci est négligeable le 
coefficient d'absorption doit être le même que dans les expériences 
où la chambre de bore sert de détecteur. S'il est prépondérant, l’ab- 
sorption doit être beaucoup plus faible. { 

Or lexpérience s'accorde avec la première hypothèse. Sur le 
graphique de la figure 31 sont représentés Les résultats de ces mesures 
d'absorption, l'intensité étant définie soit par un détecteur d'oxyde 
de vanadium, soit par la chambre à fluorure de bore. Les expériences 
sont faites avec la même série de plaques de verre Pyrex mais avec 
trois dispositifs différents. Pour chacun d’eux la correction d’incli- 
naison des rayons est assez faible et ne semble pas devoir dépasser 
l'incertitude des mesures. D'ailleurs nous avons tracé sur le même 
graphique la courbe d'absorption calculée pour un détecteur en r/v 
et un faisceau perpendiculaire aux écrans d’après les données sui- 
vantes : la composition du verre admise est celle qui a été indiquée 


Ann. de Phys., 12° Série, 1. 2 (Novembre-Décembre 1947). 44 
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par la maison Pyrex, le bore est supposé absorber suivant la loi 
donnée par Hoffmann et Livingston (41). Le rôle des autres éléments 
(principalement un rôle de diffusion) est évalué d’après les sections 
efficaces données par M. Goldhaber et W. C. Briggs (4). Après avoir 
tenu compte d’une faible quantité de neutrons diffusés qui parvien- 
nent encore au détecteur, nous calculons que le coefficient d’absorp- 
tion des autres éléments, ramené à la masse de bore qui leur est 
mélangée, est 2,3 cm°?/g. de bore. Ces estimations se sont trouvées 
confirmées par des expériences d'absorption faites avec des plaques 
de verre ordinaire. Finalement la loi d'absorption calculée est : 

A SD ets 
I, PENSER 


elle est représentée par la courbe de la figure 31. 


10 20 30 40 50 60 70° Ycmè 
Densité superficielle en-Bare 


+ Détecteur Bore 
° Détecteur /205 


0,600 


0,500 
Fig. 31. — Absorption dans le pyrex des neutrons filtrés par le cadmium. 


L'accord avec l'expérience est aussi satisfaisant qu’on pouvait 
_ l'espérer. Nous concluons que le coefficient d'absorption du bore en 
couche mince pour les neutrons filtrés par le cadmium est, à moins 
de 20 0/0 près, le même avec les détecteurs bore et vanadium. 


HET de ce résultat et du précédent (c’est-à-dire 
L {, 

Vi / Be — 1,20) ne paraît pas admettre d’autre interprétation que la 
suivante : le produit sv de la section efficace du vanadium par la 
vitesse des neutrons est constant (ou légèrement décroissant ) pour 


ÿ 


les énergies inférieures à 10 ev. A fortiori il est pratiquement 
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constant dans le domaine des neutrons C (Pour fixer les idées la 


d : AE : : 
pente ee dE y est certainement inférieure à 1/10 ev-t). Une faible 


part de l’action des neutrons lents est probablement due à un niveau 
de résonance élevé (ou peut-être plusieurs). Sa position pourra être 
déterminée par une analyse précise de la courbe d'absorption dans le 
bore poussée jusqu'aux fortes réductions d'intensité. On y distin- 
guera l’absorption du groupe « résiduel » suivant la lois = ns 
Lo Kô L 

et l'absorption exponentielle, plus lente, du groupe de résonance. 

Signalons que le rôle du groupe « résiduel » ne semble pas avoir 
été pris en considération par les auteurs qui ont déterminé les énergies 
de résonance par la méthode du bore. Il y aurait lieu de le faire inter- 
venir dans les cas où le niveau est relativement élevé. Si on le 
néglige, le coefficient d'absorption en est apparemment augmenté ; 
on est conduit ainsi à des valeurs trop basses du niveau de réso- 
nance. 


B. — Dysprosium. — En accord avec d’autres auteurs, nous avons 
trouvé une décroissance de l’activité nettement plus rapide que pour 
le bore, lorsqu'on passe du groupe C aux neutrons filtrés par le cad- 
mium. Cela montre l'existence d’un niveau de résonance proche de 
l'énergie zéro. Ici encore on peut supposer qu’à l’activité du groupe 
« résiduel », prolongement du groupe C, s’ajoute celle des neutrons 
de résonance d’un niveau lointain. Cela renforcerait encore la conclu- 
sion précédente mais il est peu probable que ce second niveau joue 
ua rôle appréciable. Il faut songer en effet que le dysprosium possède 
dans le domaine thermique une section efficace relativement élevée et 
cela est encore vrai dans le groupe résiduel des neutrons filtrés par le 
cadmium. 

- Nous donnons dans le chapitre suivant une interprétation quantita- 
à ; y),/Dyle ; 

tive du résultat TB Be —0,35 et nous montrerons qu'il est compa- 
tible avec le précédent, à savoir la similitude de comportement du 
dysprosium et de l’argent dans le domaine thermique. 


638 J. MARTELLY 


CHAPITRE II 


Conclusion des expériences. 
Leur accord avec la théorie. 


4. Vanadium. — Nous récapitulons les données de nos expériences 
dans une représentation graphique (fig. 32) qui exprime la significa- 
-tion de chacune d'elles quant à la variation relative de p—cv en 
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ü neutrons C 
0 05 1ev 
Fig. 32. — Vanadium. Variation de p = sv en fonction de l'énergie des 


neutrons (les cercles indiquent les valeurs moyennes trouvées expéri- 
mentalement dans les 2° et 3° méthodes). 


fonction de E (p, désigne la valeur moyenne de p pour les neutrons 
thermiques à température ordinaire, dont l’énergie moyenne est 
Eo— 0,037 ev). Rappelons que la formule (9) de Breit et Wigner 
(cf. Chap. Ier) exprime que cette variation est représentée par une 
courbe de résonance dont une faible portion seulement intéresse le 
domaine des neutrons thermiques. Comme terme de comparaison 
nous avons tracé en pointillé la courbe relative au cadmium d’après 
les données de Baker et Bacher (83). Les résultats de la 3e méthode 
portent sur un intervalle beaucoup plus étendu. C’est pourquoi nous 
les avons représentés à une échelle réduite. Les deux systèmes de 
coordonnées admettent d’ailleurs la même origine. 
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La 17e méthode apporte un résultat de précision médiocre : sv con- 


à 3 : dire 103 
stant ou, peut-être, croissant, suivant une pente inférieure à = . La 
0 


tangente à la courbe cherchée au point (P6, E,) est donc comprise 
dans l'angle hachuré ; l'extension des hachures dans le sens horizontal 
indique l'étendue du domaine d’énergie exploré par ces expériences. 

La 2e fournit les valeurs moyennes de sv pour différentes distribu- 
tions de neutrons ; ainsi que nous l’avons montré, elles peuvent être 
assimilées aux valeurs vraies pour les énergies moyennes, du 
moment que les variations sont faibles. Cette remarque nous permet 
de fixer l’abscisse de chaque point représentant l’une de ces données ; 
toutefois des traits horizontaux de part et d'autre de ces points sym- 
bolisent l'étendue du spectre des neutrons dont elles sont tributaires. 
L'incertitude sur les ordonnées p/p, (environ 6 o/o) est indiquée par 
des segments verticaux, nous savons qu’elle est supérieure aux écarts 
par rapport à l’unité. 

C'est pourquoi nous pouvons représenter les variations de sv pour 
le vanadium par une droite horizontale ainsi que nous y sommes 
conviés par les résultats de la 3e méthode. Le fait que p s'accroît de 
20 0/0 en passant du domaine thermique à celui des neutrons filtrés 
par le cadmium ne doit pas être attribué à une croissance dans le 
domaine des faibles énergies où la pente reste certainement insigni- 
fiante, mais à la forte probabilité de capture du petit groupe constitué 
par les neutrons de résonance, d'énergie élevée. Par contre une légère 
décroissance de p/p, n'est pas exclue (influence d’un niveau de réso- 
nance négatif assez lointain), mais elle ne dépasserait guère l’ordre 
de grandeur de o,1 ev—{. En effet les expériences d'absorption à tra- 
vers cadmium + bore montrent que le groupe de résonance, peu 
absorbable, ne peut avoir une part très supérieure à 20 o/o dans 
l'activation du vanadium par les neutrons filtrés par le cadmium et 
que, par conséquent, le groupe résiduel doit avoir par rapport au 
groupe thermique à peu près la même importance que däns le bore. 
Il en résulte que dans l'intervalle de 0,1 ev, qui contient la presque 
totalité des neutrons thermiques, la décroissance du produit sv est au 
plus de l’ordre de 1 0/0. Le vanadium peut donc bien être considéré 
comme un détecteur obéissant à la lot en 1/v. Il la suit même beau- 
coup plus fidèlement que les autres détecteurs usuels Ag, Rh, Dy.. 
puisque, à la différence de ceux-ci, la loi reste approximativement 
valable au delà du groupe C. A ce point de vue, le vanadium est un 
détecteur presque aussi parfait que le bore 

Il est intéressant de montrer que ce résultat (validité de la loi 
en 1/v) pouvait, nous semble-t-il, être atteint par des considérations 
théoriques auxquelles il apporte, par conséquent, l'appui d’une véri- 
fication expérimentale. Elles peuvent se résumer en cette proposition : 
une section efficace relativement élevée est une condition nécessaire 
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pour que la capture des neutrons thermiques puisse s'écarter notable- 
ment de la loi en 1/v. Tel n’est pas le cas du vanadium qui a une 
section efficace médiocre (6.10—?* em?). 

Nous nous appuyons sur une règle signalée par Bethe (28, p. 150), 

d'origine théorique et convenablement vérifiée par quelques exem- 
Th 

ples connus expérimentalement : le rapport a est à peu près 
r 

constant et de l'ordre de 7.10 evt/?. D'autre part la formule (9) de 

L 

. . 2 ,, . «2 Le _N 

Breitet Wigner (30) permet d'écrire : 6, — 1,30.10 DE +) FE 

(Dans tout ce calcul les unités seront l'électron-volt et Le cm?). En 


heu I se = 
négligeant le facteur (: + en) compris entre 2 et 1/2, on en tire la 


valeur de p— 6 E!/? pour la résonance exacte : 
Es E’/? 2 107?!/T 
Pr, Er 107%] (12) 
relation applicable aux niveaux positifs. 
Pour les neutrons thermiques, p a la vaieur : 


se 


1/2 
PENSE (13) 
(sg — section efficace pour l’énergie KT — TH ev). 


: P 
Dans le cas du vanadium 64 —6.10%; p4 # 10% ; es IUT 


L'ordre de grandeur de Test o,1 ev. Ce rapport est donc très petit. 
D'ailleurs, pour qu'il n’en soit pas ainsi, il faudrait que F soit grand, 
de l’ordre de 100 ev par exemple, et cela seul suffirait à assurer à la 
loi en 1/v une validité étendue. En dehors de ce cas, qui ne se présente 
que pour les noyaux légers, une section efficace du même ordre que 
celle du vanadium suppose que le domaine thermique est loin du 
maximum de la courbe de résonance, et par conséquent le produit eu y 
varie peu. Cela est développé dans le calcul suivant que nous allége- 
rons en écrivant la loi de résonance sous sa forme asymptotique, 
puisque pg/p. est très petit : | 


RAR | 
Pr  &(Er—Eh" G4) 


. Gette approximation ne compromet en rien la validité des conclu 
sions. En dérivant : 


F/E = (15) 
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à 6 
De (12) et (13) on tire ee FA 1,6.10 647 ; et de (14) : 


; r : 
(Er — Es)” CA 6 10% TEE . (16) 


Enfin en portant dans (15) : 


ÉLIRE EURE (17) 


L'étendue du domaine thermique étant de l’ordre de o,1 ev cv y 


à : : Sue 3 : I 
variera de moins de 5 0/0 si cette dérivée est inférieure à —ev ! ou : 
10% 6j cm?< 100 F ev. 

et 


A moins que l puisse prendre des valeurs beaucoup plus faibles 
que celles observées jusqu'ici cette inégalité est vérifiée par les sec- 
tions efficaces petites ou moyennes. Ainsi avec l — 0,1 ev elle devient 
9 < 10.107 cm?. 

Bien entendusce calcul suppose que la formule de Breit et Wigner 
à un seul niveau est valable. Si plusieurs niveaux sont responsables 
de la section efficace pour les neutrons thermiques, une fraction 
seulement est sous la dépendance de chacun d’eux, les variations 
relatives de sv seront encore plus faibles et les conclusions précédentes 
resteront valables. Par exemple, dans le cas du vanadium il est peu 
vraisemblable que la capture des neutrons thermiques soit due seule- 
ment au niveau lointain d'énergie positive que nous avons admis. En 
effet cela supposerait, d’après la relation (16), un ordre de grandeur 
anormalement élevé pour T. Il est probable qu’un niveau d'énergie 
négative joue le rôle le plus important, produisant une très faible 
décroissance de ov, compatible d’ailleurs avec nos expériences, 
comme nous l’avons dit. 


2. Dysprosium. — Les résultats sont représentés graphiquement 
figure 33 suivant le même principe que pour le vanadium. Ceux de la 
2° méthode (grande échelle des énergies) montrent que p —ov varie peu 


ë : d } 
dans le domaine thermique (avec une pente JS dev) 08 


fait doit être concilié avec la décroissance très sensible de ov constatée 
au delà du groupe C. A première vue, il semble qu'on puisse y par- 
venir en attribuant au dysprosium soit un niveau de résonance 
d'énergie négative, suffisamment grande par rapport à sa largeur, 


d : 5 . : 
pour que la pente _. soit assez faible dans le domaine thermique, 


soit un niveau de résonance voisin de Es, de telle sorte que p y ait 
ane pente faible et décroisse fortement au delà. Nous avons éliminé 
a deuxième voie car la section efficace du dysprosium pour les neu- 
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trons thermiques, quoique élevée, est encore d’un ordre de grandeur 
trop faible pour que cette hypothèse se concilie avec la règle 
TkEr122 7.10-* énoncée à propos du varadium. 

Nous allons le montrer en faisant la discussion complète du cas 
E, > 0. Rappelons que les unités sont toujours l’électron-volt et le 


Eo — E : ; 
centimètre carré. Soit +— — — u. La formule de Breit et Wigner 
donne : 

P8 1 
Dr Thu . (18) 


Du résultat de la 3e méthode nous retenons simplement cette 
condition bien évidente : E,< E, (énergie-limite du cadmium : envi- 
ron 0,5 ev), ou encore E, — Eÿ << 0,5. On en tre : 


Er — Eg 
ee. (19) 


De la 2e méthode on conclut avec sécurité : 


dp I 8u 
1 > (Æ Jar), =+ url 
(Expression obtenue en dérivant (18)), d'où : 
8 
Dr ——. (20) 


u 1 
— 


= 


Les inégalités (19) et (20) ne sont compatibles que pour les faibles 
valeurs de u (<o,3). Ainsi se trouve précisée cette condition que nous 
avions trouvée irtuitivement : que E, doit être près du maximum de 
la courbe de résonance. Mais cela impose que p, et p, soient du même 
ordre de grandeur (p5/p. > 3/4). Nous avons vu (Ire partie, Chap. Ier) 


que la section efficace moyenne du mélange isotopique pour l’activité 

2,3 heures est, dans le domaine thermique, de l’ordre de 250. 102 em?. 

Calculée pour le seul isotope ‘fDy, elle est — fois plus élevée, soit 
900.107? cm?, d’où : 

: eT: 

Po = Es? — — 1072! Se 

Si l’on se reporte maintenant à la relation (12) déduite de la règle 

précitée on voit qu’elle impose à l un ordre de grandeur de 7 ev, si 

Ps et p- sont voisins; cette conclusion est évidemment inadmissible, 


et elle est, en tous cas, incompatible avec la faible activité des neu- 
trons résiduels. 

Reste l'hypothèse E, < o. 

E, se calcule à partir des résultats de la 32 méthode à condition 


0 
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d’ admettre, bien entendu, que le niveau est unique : la capture des 
neutrons est régie seulement par la fin de la courbe de résonance, 


c'est pourquoi nous pouvons employer la formule de Breit et Wigner 
PF 


sous sa forme approchée : ou — EE : P étant une constante qui 
s’éliminera dans nos calculs. Soient L— h)B;;.e — — E#6,/? 


(E, énergie-limite du cadmium). 

Au delà du groupe C on admet que la densité dans l’espace des 
neutrons varie comme E—3/? (Cf. Chap. IT, 3e méthode. Interprétation 
des résultats sur le vanadium). L'éctiyarion du dysprosium (Dy} 
ramenée à un atome s'exprime par une intégrale de la forme : 


“= Pdx 
Æ J, ovE—3/2dE — 2 de Aa + 


qui se calcule par les méthodes classiques : 


€ edæ 
FI=/+ —[<- EE 


I I TZ I I TZ va 
OP ET Va À à tg = ——+(+are gg — + 7) 
3 x 3 1 1 
== (2 res + T arc ie — + =). 
Le même calcul est valable pour l'activation du bore avec des para- 


mètres £! et P' extrêmement grands : 


P’ 
l'=2- 


(Dy}/(B)} = 1. 

Dans le groupe C, c’est-à-dire pratiquement pour æ=0, les 
en de sv pour le dysprosium et le bore sont respectivement — 
et nn) les activations moyennes par atome sont dans le même rap- 
port: : 

Dyk AB + / 7 - 

Finalement : 


(Dy),/(B) 3 ï T I 
5 Ge — + (artgr—T) ARE PERTE 


Cette équation transcendante admet pour solution « — 2,48 d’où : 


— E+ 
Er 


et 2019, 
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Dans la discussion de la 3° méthode (Chap. IE) nous avons justifié le 
choix de la valeur E—0,65 ev pour notre écran de cadmium de 
1 mm. d'épaisseur. Il en résulte : 


E,—— 4 ev. 
Sur la figure 33 est tracée la courbe de résonance qui représente 
(avec l’échelle réduite des énergies) la variation de p — sv d'après cette 


position du niveau. Le fragment qui intéresse le domaine thermique 
est représenté aussi avec l'échelle dilatée. On voit que la décroissance 


0.01 0,05 0,10ev 


! 
. + 
1 Po EH S= 
k. 77SK 288°K Ex 6AO°K = 2 

| => 
! \ FE 
! \ & ® 
! | Fe £ 
Û 2 
dE —— 
| #, 
1 
Û 
1 
1 
1 s 
1 > 
! E 

Le e 
0 2 neutrons résiduels ________ ee 
{ + 
1 a 
| = 
| à Echelle 
= réduite 


fe 0 ] S 10ev 
Niveau de résonpance 


Fig. 33. — Dysprosium. Variation de p — cv en fonction de l’énergie 
des neutrons. 


y est très faible, et parfaitement en accord avec les résultats de la 
28 méthode. Le calcul donne Le fdë=—+ ev—! (relation :5). Cela 
signifie que p décroît de 5 o/o dans un intervalle de o,1 ev qui 
contient presque la totalité de la distribution maxwellienne à la tem- 
pérature ordinaire ; l'écart atteint 10 o/o pour E — 0,2 ev, soit 8 fois 
l'énergie KT. 

Ainsi les résultats de la 2° méthode confirmés par les conclusions 
de la 3e méthode, plus précises quoique présentant un caractère plus 
aléatoire dans l'interprétation de l'expérience, autorisent à consi- 
dérer le dysprosium comme un détecteur suivant la loi en r/v dans 
la majorité de ses emplois. 

Il est intéressant de rapprocher cette étude de celle qu’a faite 
Rietzler (38) sur le même élément par des méthodes d’absorption. 
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Comme nous l’avons déjà dit, celles-ci fournissent des informations 
sur la capture des neutrons par l’ensemble du mélange isotopique, 
tandis que les méthodes d’activation que nous avons employées ren- 
seignent sur le seul isotope 164 qui n’y participe que pour 1/3 
environ. Rietzler trouve aussi que la loi en 1/v s’applique dans le 
domaine thermique et, croyant que l’isotope 164 y fait exception 
d'une façon notable, il explique son résultat en admettant que cet 
écart est compensé par ua écart en sens contraire pour un autre iso- 
tope. Nos expériences montrent que celte compensation n’est pas 
nécessaire et, au contraire, il faut conclure de ces deux études que 
l’autre isotope à forte section efficace, s’il est unique, satisfait lui 
aussi à la loi en 1/v. : 


3: Or. — Les mesures ont été rendues pénibles, longues et pour- 
tant imprécises par la valeur importante de la période et surtout par 
la petitesse de l'effet des neutrons thermiques relativement à celui 
des neutrons de résonance. C’est pourquoi nous nous sommes limités 
aux expériences entre la température ordinaire et celle de l’azote 
liquide. Elles ont montré une constance du produit sv dans la limite 
des erreurs à craindre, malheureusement élevées (11 0/0). 

Ce résultat s'accorde avec les conclusions de Frisch (40) : d’après 
cet auteur la formule de Breit et Wigner à un seul niveau avec 
E,— 3,5 ev; lrésonance — 80 CM?/g. ; T — 0,12 ev rend compte à la fois 
des expériences faites dans le domaine des neutrons thermiques et 
dans celui des neutrons de résonance (‘). Cela entraînerait pour 
p=—=5v au voisinage de l'énergie zéro une dérivée logarithmique 


2 dE ; — 0,6 ev—‘ et une variation inappréciable (1,5 o/o) dans un 


intervalle d'énergie égal à KT. L'or paraît donc bien satisfaire lui 
aussi à la loi en 1/0. 


CONCLUSIONS SUR LES MÉTHODES D'EXPÉRIMENTATION 


Nous avons comparé les lois de variation de section efficace de 
capture de différents noyaux en fonction de l'énergie des neutrons en 
mettant en œuvre trois procédés qui, à notre connaissance, n’avaient 
pas encore été employés à cet objet. Tous trois sont fondés sur la 
radioactivité acquise tandis que d’autres auteurs (notamment 35, 36, 
37, 38) avaient utilisé des procédés d'absorption qui, pour la plupart, 


(:) Plus récemment Feeny, Lapointe et Rasetti (43) parviennent à la 
même conclusion et donnent les valeurs suivantes E.— 2,6 ev, 
T —O,11 ev. 
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ne sont applicables qu'aux éléments à forte section efficace. D'ailleurs 

ces deux catégories ne font pas double emploi dans le cas des éléments . 
à plusieurs isotopes, puisque les procédés d'absorption renseignent 

sur l'effet global du mélange, tandis que les procédés d'activation 

permettent de distinguer chaque isotope responsable d'une réaction 

nucléaire décelable. Nous proposant d'étudier les détecteurs de neu- 

trons, nous avons tout naturellement utilisé les procédés de la 

seconde catégorie. 

La ire méthode, consistant à comparer les absorptions produites 
par les écrans de bore, a l’avantage d’une grande simplicité. Nous 
avons vu que, moyennant une réduction de l’intensité à 17 0/0 de sa 
valeur initiale, l'énergie moyenne des neutrons est presque doublée. 
L'efficacité de la méthode est donc très acceptable et elle paraît 
susceptible d'être expioitée plus complètement que nous ne l'avons 
fait. 

L'effet thermique, utilisé dans la 22 méthode, est un moyen plus 
puissant, du moins s’il s’agit d’une élévation de température ; car il 
permet d'étendre le domaine d’énergie exploré qui est, à vrai dire, 
extrêmement étroit lorsqu'on s’en tient à la température ordinaire. 
Les auteurs que nous avons cités n’ont pas dépassé 2300 C. Nous 
avons atteint avec la paraffine 3700 C. moyennant quelques précau- 
tions. On pourrait sans doute faire des expériences à la température 
du rouge en utilisant des hydrocarbures très pauvres en hydrogène, 
autant dire de la houiile. Les atomes de carbone en quantité suffisante 
pourraient d’ailleurs à eux seuls ralentir les neutrons jusqu’à l’état 
thermique. L’abaissement de température est beaucoup moins efficace 
sauf peut-être pour des cas exceptionnels; c’est une méthode peu 
sensible pour déceler l’amorce d'une courbe de résonance en dépit de 
la variation très apparente de la section efficace. A ce sujet nous 
suggérons une voie qui permettrait sans doute d'améliorer l'accord 
entre les variations de « calculées et observées : en bannissant l’hy- 
drogène du milieu ralentisseur on supprimerait la principale cause 
limitant la vie des neutrons lents et il semble qu’on approcherait 
davantage de l'équilibre thermique aux basses températures. Le car- 
bone et l'oxygène (0? liquide, CO? solide) pourraient constituer à eux 
seuls le milieu ralentisseur et on ne perdrait pas grand chose au 
change puisque l'hydrogène n’est pas libre aux basses températures. 

Tandis que les deux premières méthodes fournissaient une indica- 
tion sur la pente de la courbe de résonance au voisinage de l'énergie 
zéro, la troisième fournit une donnée permettant de calculer avec 
quelque précision la courbe elle-même lorsqu'elle est sous la dépen- 
dance d'un niveau négatif : elle est fonction de trois paramètres qui 
se réduisent à deux, si l'est petit devant E,. Une première relation 
entre eux est donnée par la connaissance de 64 (section efficace pour 


,, Q ° . . - à 
l'énergie thermique). La comparaison des activités acquises sous 
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l'influence des neutrons C et des neutrons résiduels en donne une 
seconde ; l’élément de référence (bore) sert à étalonner, en quelque 
sorte, les deux distributions de neutrons. Les deux premières méthodes 
fournissent des conditions supplémentaires permettant d'éliminer 
cerlaines solutions. Une pareille étude pourrait, semble-t-il, être 
appliquée avec profit à d’autres éléments ayant une énergie de réso- 
nance négative comme Gd, Eu, Hg. 

Enfin nous proposons une généralisation de cette méthode utili- 
sant deux filtres au lieu d’un. Schématiquement elle consiste en 
ceci : deux écrans faits des éléments A et B absorbent les neutrons 
d'énergie inférieure respectivement à E, et Es, E1 << Es. Nous mesu- 
rons les activations acquises par différents détecteurs (1) sans filtre, 
(2) avec A, (3) avec A + B. (1)-(2) représente l'effet des neutrons 
d'énergie comprise entre o et E,, (2)-(3) représente l'effet des neutrons 
d'énergie comprise entre E, et Ex. On réalise donc.une comparaison 
des probabilités de capture pour deux distributions différentes, de 
façon analogue à celle des deux premières méthodes, mais avec, sans 
doute, un avantage au point de vue simplicité et efficacité. Elle pour- 
rait au même titre s'appliquer aux éléments à niveaux de résonance 
positif. Le gadolinium, pour lequel sv est fortement décroissant au 
voisinage de l'énergie zéro, paraît pouvoir, sous une épaisseur 
choisie, remplir très convenablement le rôle de filtre A associé au 
cadmium qui serait le filtre B. Il serait souhaitable à cet effet que la 
section efficace du gadolinium aux différentes énergies soit étudiée 
comme l’a été le cadmium par les mesures de Backer et Bacher (33) 
au cyclotron modulé. Cela permettrait une interprétation quantitative 
précise dans les cas où la loi en 1/v ne s'applique pas. 
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OUVRAGES REÇUS 


Leçons de radio-électricité, par R. FortRAT. Deuxième édition, 
revue et mise à jour (1947), 436 pages, 309 figures, Masson et Cie- 
(120, Bd Saint-Germain, Paris). 


Dans la première édition de ce livre, en 1941, M. Fortrat, qui 
enseignait déjà depuis longtemps la radio-électricité à l’Institut élec- 
trotechnique de l’Université de Grenoble, indiquait qu'il espérait, en 
publiantson cours, rendre service aux ingénieurs ainsi qu'aux phy- 
siciens qui désireront apprendre la radiotechnique dans ses grandes 
lignes sans pouvoir y consacer le temps nécessaire à une étude 
approfondie. Il voulait garder une position moyenne entre les deux 
tendances que manifestent les livres de radiotechnique : les uns, très- 
complets, se plaçant sur un plan élevé, contiennent souvent des cal- 
culs longs et difficiles ; les autres s’attachent à rassembler surtout 
des indications pratiques fort utiles, mais ils ne peuvent suffire à des 
ingénieurs. Après avoir décrit les phénomènes en langage usuel il 
faut bien en effet un minimum de calculs si l’on veut relier ces phé-- 
nomènes entre eux et justifier des relations quantitatives. 

La deuxième édition de ce livre paraît à un moment où la radio a 
reçu de la guerre de 1939-1945 unè impulsion qui lui a donné un 
développement et une importance supérieurs à ce que l’on aurait pu 
prévoir en 1939. Tout le monde sait quels immenses services ont 
rendus aux alliés le radar ou le navigateur Decca, un des instru- 
ments qui ont le plus contribué au succès du débarquement de Nor- 

mandie. M. Fortrat aurait été tenté de décrire ces applications mais il 
aestimé que cette tâche devaitêtre réservée aux techniciens eux-mêmes, 
et il renvoie pour de telles descriptions à l'ouvrage de Terman, Radio 
Engineer's Handbook, à des livres ne traitant qu’un sujet plus res- 
treint ou aux monographies paraissant dans les revues spécialisées. 
Le plan primitif a été conservé dans l'édition nouvelle, maïs elle a été 
revue et mise à jour des progrès récents, particulièrement de ceux 
réalisés dans le domaine des hyperfréquences (ondes centimétriques). 
Des paragraphes nouveaux ont été introduits se rapportant par exem- 
ple à la modulation de fréquence, aux tubes à modulation de vitesse, 
aux guides d’ondes, qui mettent en jeu des principes nouveaux et 
reçoivent chaque jour de nouvelles applications. 
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